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1 Einleitung
Smartphone, Notebook, Spielekonsole, DVD-Player mit LCD-Flachbildschirm und ein
Auto ... mittlerweile sind diese Dinge in den meisten deutschen Haushalten (zumindest
teilweise) vorhanden. Die stetige Entwicklung von neuer, immer leistungsfähigerer Techno-
logie gestaltet unseren Alltag immer angenehmer und reizvoller und erlaubt der Industrie
die Produktion von immer hochwertigeren Produkten in größeren Mengen zu immer bes-
seren Preis-Leistungs-Verhältnissen. Der private und industrielle Bedarf an Technologie
und deren Weiterentwicklung wächst beständig an, und damit auch der Bedarf an Ener-
gie. Gerade in der Mikro- und Nanoelektronik stellt aber der Energieverbrauch der Geräte
eine immer größere Herausforderung für die Weiterentwicklung der Technologien dar: Die
Abfuhr der durch die Dissipation der elektrischen Leistung erzeugten, Jouleschen Wärme
in Mikrochips wird bei der stetig steigenden Anzahl von Transistoren pro Flächeneinheit
immer schwieriger. Das automatische Abschalten von Computern aufgrund von Überhit-
zung, was gerade in den Sommermonaten nicht selten vorkommt, ist ein anschauliches
Beispiel dafür, welche Dimension der Wärmeentwicklung hier auftritt.
Seit Langem wird bereits an Möglichkeiten zur Wiederverwendung der Dissipationswärme
geforscht. Eine dieser Möglichkeiten besteht in der thermo-elektrischen Spannungserzeu-
gung, deren physikalische Grundlage der Seebeck-Effekt ist: Die Erwärmung eines elek-
trisch leitenden oder halbleitenden Materials an einer Stelle führt aufgrund der dort erhöh-
ten thermischen Energie zu einem Strom der Ladungsträger von der erwärmten Stelle weg
zu den kälteren Bereichen hin. Der Temperaturgradient treibt einen elektrischen Strom
~j = σS
(
−~∇T
)
(mit der elektrischen Leitfähigkeit σ und dem Seebeck-Koeffizienten S)
bzw. führt im offenen Stromkreis zur Ausbildung eines elektrischen Feldes ~E = S · ~∇T
durch die Ladungsträgerakkumulation im kalten Bereich. Diese Festkörper-basierte Form
der Spannungserzeugung hat einige Vorteile gegenüber mechanischen Generatoren: Zum
einen gibt es keine mechanisch bewegten Teile, abgesehen von den Ladungsträgern in
den Festkörpermaterialien selber, und somit keinen Verschleiß. Zum anderen lässt sich
so eine thermo-elektrische Spannungserzeugung auf sehr kleinen Längenskalen realisieren,
beispielsweise in Form einer dünnen Ummantelung, wie sie an Abgas-Katalysatoren von
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Autos eingesetzt wird, um zur elektrischen Selbstversorgung des Autos beizutragen. Ein
großer Nachteil der thermo-elektrischen Spannungserzeugung und daher Gegenstand in-
tensiver Forschung ist die im Vergleich zu mechanischen Generatoren geringe Effizienz,
welche durch die Gütezahl (engl. figure of merit) zT = σS2T/κ ausgedrückt wird [1].
In sie fließen die elektrische Leitfähigkeit σ, der Seebeck-Koeffizient S und die Wär-
meleitfähigkeit κ ein, da der thermisch erzeugte Seebeck-Strom sowohl proportional
zu σS ist als auch zum Temperaturgradienten ~∇T , der umso größer ist, je geringer die
Wärmeleitfähigkeit κ ist. Für eine hohe Effizienz wäre also eine möglichst große elektri-
sche Leitfähigkeit und eine möglichst kleine Wärmeleitfähigkeit optimal. Die physikalische
Ursache für die in der Praxis begrenzte Effizienz von thermo-elektrischen Spannungsgene-
ratoren liegt in der Korrelation von σ und κ: eine erhöhte elektrische Leitfähigkeit führt
aufgrund des elektronischen Beitrags zur Wärmeleitfähigkeit auch zu einem Anstieg von
κ, was im Falle von Metallen durch das Wiedemann-Franz-Gesetzt κ/σ = LT (mit
der Lorenz-Zahl L = pi
2
3
(
kB
e
)2
= 2.44 · 10−8 WΩK−2) beschrieben wird. Um diesem
Problem entgegenzuwirken, wurden Materialsysteme entwickelt, die eine stark reduzierte,
phononische Wärmeleitfähigkeit aufweisen. Nichtsdestotrotz reichen die bisher erzielten
Effizienzen von thermo-elektrischen Spannungsgeneratoren nicht an die von mechanischen
Generatoren heran.
Einen Ausweg könnte hier das junge Forschungsgebiet der Spinkaloritronik [2, 3] bieten,
das die Erforschung von thermisch induziertem Spintransport und umgekehrt von Wärme-
transport durch Spins zum Inhalt hat. Es wurde durch die Entdeckung des Spin-Seebeck-
Effekts von Uchida 2008 [4] ins Leben gerufen, bei dem (analog zum Seebeck-Effekt)
ein Temperaturgradient in einem magnetischen Metall, in dem elektrische Ströme grund-
sätzlich spinpolarisiert sind, zu einer Akkumulation von Nichtgleichgewichtsspins an den
Enden der Probe und folglich zur Ausbildung einer lokalen Spinspannung führt.1 Diese
Spinspannung wird meistens über den inversen Spin-Hall-Effekt in einem Platinstrei-
fen auf der magnetischen Probe detektiert, in dem der Spindiffusionsstrom in das Platin
hinein über Spin-Bahn-Kopplung in einen elektrischen Strom entlang des Platinstreifens
konvertiert wird und als Spannungsabfall über den Streifen gemessen werden kann. Dieses
System aus magnetischer Schicht und Platinstreifen erlaubt die Entkopplung der physika-
lischen Größen, die die Effizienz für spinkaloritronische Spannungserzeugung bestimmen:
Während die Spinakkumulation durch die Wärmeleitfähigkeit der magnetischen Schicht
1Das war zumindest die ursprüngliche Vorstellung vom Spin-Seebeck-Effekt. Es hat sich herausgestellt,
dass die experimentellen Beobachtungen tatsächlich auf anderen Thermo-Spin-Effekten beruhen (s.
Abschnitt 2.4).
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gegeben ist, hängt der resultierende elektrische Strom im Platinstreifen von dessen elektri-
schen Eigenschaften ab. In solchen Systemen können die elektrische Leitfähigkeit und die
Wärmeleitfähigkeit also prinzipiell unabhängig voneinander maßgeschneidert werden, da
sie in verschiedenen Materialen vorliegen. Ob solche spinkaloritronischen Spannungsgene-
ratoren wirklich größere Effizienzen als thermo-elektrische Generatoren besitzen können,
bleibt aber noch zu erforschen.
Abgesehen von diesem möglichen, energietechnischen Nutzen ist eine Implementierung
von den Thermo-Spin-Effekten in nicht-magnetischen Halbleitern in die Spinelektronik
[5, 6] denkbar, da zu einigen elektrisch induzierten Spin-Bahn-Kopplungseffekten, die
dort für die Entwicklung einer neuen Generation von elektronischen Bauteilen ausgenutzt
werden sollen, analoge thermisch-induzierte Effekte vorhergesagt sind. Dazu zählen das
thermisch induzierte Analogon des Spin-Hall-Effekts (das als Spin-Nernst-Effekt be-
zeichnet wird) und der Strom-induzierten Spinpolarisation.
Zielsetzung und Inhalt der Promotionsarbeit:
Diese Thermo-Spin-Effekte in nicht-magnetischen Halbleitern sind aber bislang noch nicht
experimentell nachgewiesen worden. Hier soll die vorliegende Arbeit, die am II. Physikali-
schen Institut A der RWTH Aachen University angefertigt wurde und Teil des Forschungs-
projekts Spin Caloritronics in III-V-Semiconductors des DFG-Schwerpunktsprogramms
Spin Caloric Transport (SPP 1538) ist, einen Forschungsbeitrag liefern: Das Ziel die-
ser Promotionsarbeit sind magneto-optische Untersuchungen des elektrisch induzierten
Spintransports und des Spin-Seebeck-Transports in n-GaAs. Hierzu wird sich des expe-
rimentellen Aufbaus der orts- und zeitaufgelösten Faraday-Spektroskopie bedient, mit
dem sich Spinpakete lokal durch kurze Laserpulse optisch erzeugen und magneto-optisch
detektieren lassen. Die untersuchte GaAs-Probe mit einer n-Dotierung am Metal-Isolator-
Übergang eignet sich optimal für die Untersuchung von Spintransport, da in diesem Ma-
terialsystem bei tiefen Temperaturen sehr lange Spindephasierungszeiten τs ≥ 100 ns
vorliegen, die zu großen Spintransportlängen im Bereich von einigen Mikrometern führen.
In Anlehnung an Ref. [7] wird eine Mess- und Auswertungsmethode entwickelt, die die
Beobachtung der zeitlichen Entwicklung der lateralen Spinverteilung über eine Zeitspan-
ne von über 100 ns (bei genügend großen Spindephasierungszeiten) und die Extraktion
der Spindriftgeschwindigkeit vs, der Spindiffusionskonstanten Ds und der Spindephasie-
rungszeit τs erlaubt. Diese Mess- und Auswertungsmethode zeichnet sich durch ein sehr
hohes, räumliches Auflösungsvermögen der Schwerpunktsverschiebung der Spinverteilung
von ca. 0.5µm aus, obwohl mit Laserstrahlen von knapp 25µm Halbwertsbreite (FWHM)
gearbeitet wird. Dadurch gelingt es, die erste experimentelle Überprüfung der verallgemei-
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nerten Einstein-Relation, die die Diffusionskonstante D mit der Driftmobilität µ (sowohl
für Ladungs- wie für Spintransport) in Beziehung setzt, durchzuführen. Außerdem zeigen
die thermisch induzierten Spintransportmessungen den ersten experimentellen Nachweis
von Spin-Seebeck-Transport in einem nicht-magnetischen Halbleiter.
Aufbau der Arbeit:
In Kapitel 2 werden die theoretischen und experimentellen Grundlagen, die zum Verständ-
nis der Messungen und ihrer physikalischen Interpretation nötig sind, behandelt. Außer-
dem wird ein Überblick über den Stand der Forschung auf dem Gebiet des Spintransports
in n-GaAs und auf dem Gebiet der Spinkaloritronik gegeben. Daraufhin wird in Kapitel 3
der experimentelle Aufbau der orts- und zeitaufgelösten Faraday-Spektroskopie beschrie-
ben und die Mess- und Auswertungsmethode für die Untersuchungen des Spintransports
vorgestellt. In Kapitel 4 werden die Messungen des elektrisch induzierten Spintransport
und in Kapitel 5 die Messungen des Spin-Seebeck-Transports im Laser-induzierten Tem-
peraturgradienten präsentiert und diskutiert. Abschließend werden die wichtigsten, daraus
erhaltenen physikalischen Erkenntnisse zusammengefasst und ein Ausblick über mögliche,
weiterführende Experimente gegeben (Kapitel 6).
4
2 Theoretische und experimentelle
Grundlagen
In diesem Kapitel werden die physikalischen Effekte und Prozesse, die zum Verständnis der
experimentellen Methoden zur Untersuchung des Spintransports und zur physikalischen
Interpretation der Messergebnisse in dieser Arbeit wichtig sind, theoretisch behandelt
und der aktuelle Stand der experimentellen Forschung auf dem Gebiet des Spintrans-
ports in GaAs präsentiert. Zuerst wird in Abschnitt 2.1 auf die optische Anregung und
Detektion einer Spinpolarisation in GaAs eingegangen, die der Messmethode der Fa-
raday-Spektroskopie zugrunde liegen. Danach wird in Abschnitt 2.2 die Spindynamik
in GaAs unter verschiedenen, in den Experimenten vorliegenden Einflüssen behandelt,
nämlich magnetischen und elektrischen Feldern sowie Temperaturgradienten. Abschnitt
2.3 behandelt die thermischen und thermo-elektrischen Eigenschaften von GaAs, die die
Grundlage des untersuchten Spin-Seebeck-Transports in einem Temperaturgradienten
bilden. Abschließend wird in Abschnitt 2.4 ein Überblick über den Stand der Forschung
auf dem Gebiet der Spinkaloritronik gegeben.
2.1 Optische Spinanregung und -detektion in GaAs
Die Untersuchung des elektrisch und thermisch induzierten Spintransports in GaAs ge-
schieht in dieser Arbeit mittels orts- und zeitaufgelöster Faraday-Spektroskopie. Hierbei
werden optisch induzierte Elektronenübergänge ausgenutzt, um eine lokale Spinpolari-
sation des Elektronensystems in der Probe zu erzeugen und zu detektieren. Im Gegen-
satz zur elektrischen Spininjektion und -detektion sind die optische Spinorientierung und
die magneto-optische Spindetektion vergleichsweise einfach umzusetzen, da sie nicht auf
Spintransport-Effekten zwischen der Probe und angrenzenden magnetischen Elektroden
basieren und somit keinerlei Probenstrukturierung voraussetzen. Zudem ermöglicht die
Faraday-Spektrokopie orts- und zeitaufgelöste Messungen mit räumlichem und zeitli-
chem Auflösungsvermögen von <1µm und ≤ 1 ps, die das von elektrischen Methoden
sogar übertreffen können.
5
2 Grundlagen
Die bei der optischen Spinanregung und -detektion auftretenden Elektronenübergänge
müssen die optischen Auswahregeln erfüllen, die sich aus den grundlegenden Erhaltungs-
sätzen für Energie, Translationsimpuls und Drehimpuls ergeben. Die Übergangswahr-
scheinlichkeiten hängen daher von den Eigenschaften sowohl der anregenden Photonen
als auch der elektronische Zustände ab. Daher wird im Folgenden zuerst die elektroni-
sche Bandstruktur von GaAs beschrieben, auf der die optische Spinorientierung und der
magneto-optische Faraday-Effekt beruhen, die in den darauffolgenden Abschnitten dis-
kutiert werden.
2.1.1 Elektronische Bandstruktur von GaAs
Die optische Spinanregung und -detektion in GaAs geschieht zwischen dem Valenz- und
dem Leitungsband (und evtl. den nahegelegenen Akzeptor- und Donatorzuständen), die
in der Bandstrukturskizze in Abb. 2.1 in parabolischer Näherung in der Umgebung des
Γ-Punkts dargestellt sind. Abhängigkeiten von den verschiedenen Kristallrichtungen auf-
grund der Zinkblendestruktur des Kristallgitters werden hier nicht berücktsichtigt, da
diese nicht Gegenstand der Untersuchungen in dieser Arbeit sind. Das Valenzband be-
steht aus drei Subbändern, nämlich dem Band der schweren Löcher (engl. heavy holes,
HH), dem Band der leichten Löcher (engl. light holes, LH) und dem Band der abgespalte-
nen Löcher (engl. split-off holes, SH), wobei jedes Band nochmals aus zwei Spinsubbän-
dern besteht. Das LH- und HH-Band haben ihre Namen aufgrund der effektiven Massen
m∗LH = 0.090me und m
∗
HH = 0.350me, wobei me die freie Elektronenmasse ist. Das LH-
und HH-Band sind am Γ-Punkt entartet, während das SH-Band aufgrund der atomaren
Spin-Bahn-Kopplung energetisch abgesenkt ist. Das Valenzband hat p-artige Symmetrie,
wodurch sich die Elektronenzustände durch die Drehimpulsquantenzahlen jHHz = ± 32 und
jLHz = j
SH
z = ± 12 charakterisieren lassen [6, 8].
Das s-artige Leitungsband (engl. conduction band, CB) hat eine effektive Masse von
m∗CB = 0.067m0 und beinhaltet die Drehimpulszustände j
CB
z = ± 12 , die im Folgenden
auch als Spin-Up- und Spin-Down-Zustände ↑, ↓ bezeichnet werden.
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Abbildung 2.1
Bandstruktur von GaAs in para-
bolischer Näherung in der Um-
gebung des Γ-Punkts und Elek-
tronenübergänge vom Valenz- ins
Leitungsband bei der Absorption
von rechts- (rot) und linkszirkular
(blau) polarisierten Photonen. Die
erlaubten Übergänge ergeben sich
aus der optischen Auswahlregel
für Drehimpulserhaltung ∆jz =
±1. Die relativen Übergangswahr-
scheinlichkeiten sind jeweils ange-
geben.
Die direkte Bandlücke zwischen Leitungs- und HH/LH-Valenzband am Γ-Punkt beträgt
bei tiefen Temperaturen Eg(0 K) = 1.519 eV und verringert sich mit steigender Tempera-
tur gemäß der empirischen Varshni-Formel1
Eg(T ) = 1.519K− α T
2
β + T
(2.1)
mit α = 0.540meVK−1 und β = 204K (Satz 1)
bzw. α = 0.895meVK−1 und β = 538K (Satz 2)
Die Energieabsenkung des SH-Bandes aufgrund der atomaren Spin-Bahn-Kopplung be-
trägt ∆SO = 0.341 eV. Alle in diesem Abschnitt genannten Parameter der Bandstruktur
sind Ref. [9] entnommen.
2.1.2 Optische Spinorientierung
Die für die optische Anregung einer Spinpolarisation von Donator- oder Leitungsband-
elektronen relevante optische Auswahlregel ∆jz = ±1 spiegelt die Drehimpulserhaltung
bei der Absorption von Photonen durch die Elektronen wieder. Sie besagt anschaulich,
dass in der Näherung von elektrischen Dipolübergängen bei der Absorption eines zirkular
polarisierten Photons dessen Drehimpuls, ausgedrückt durch die Helizität σ± = ±1 für
rechts- und linkszirkulare Polarisation, auf das Elektron übertragen werden muss. So-
1Da recht unterschiedliche Wertepaare (α, β) in der Literatur zu finden sind, werden zwei Parametersätze
angegeben, innerhalb denen der reale Temperaturverlauf liegen wird.
7
2 Grundlagen
mit sind nur die in Abb. 2.1 dargestellten sechs Übergänge zwischen den Valenz- und
Leitungsbandzuständen möglich. Die Quantisierungsachse für die Elektronendrehimpulse
ist hierbei durch die Drehimpulsachse der Photonen vorgegeben, welche mit der Aus-
breitungsrichtung der Photonen zusammenfällt und als z-Richtung definiert wird. Die
Übergänge aus den verschiedenen Valenzsubbändern haben unterschiedliche Übergangs-
wahrscheinlichkeiten, wie durch die Zahlen an den Übergangspfeilen in Abb. 2.1 angege-
ben. Ein Übergang
∣∣± 32〉HH → ∣∣± 12〉CB vom HH-Band ins Leitungsband ist beispiels-
weise dreimal wahrscheinlicher als ein Übergang
∣∣± 12〉LH → ∣∣∓ 12〉CB vom LH-Band
ins Leitungsband und zweimal wahrscheinlicher als ein Übergang
∣∣± 12〉SH → ∣∣∓ 12〉CB
vom SH-Band ins Leitungsband. Diese unterschiedlichen Übergangswahrscheinlichkeiten
ermöglichen die optische Anregung einer Spinpolarisation der ins Leitungsband angeho-
benen Elektronen, wenn die Photonenenergie (bzw. Photonenfrequenz ν) so gewählt wird,
dass nur Übergänge von HH- und LH-Band, nicht aber vom SH-Band ins Leitungsband
auftreten, Eg ≤ hν < Eg + ∆SO. In diesem Fall werden unter Anregung mit rechtszir-
kular polarisierten Photonen, σ+ = +1, dreimal so viele Elektronen in die ↓-Zustände
des Leitungsbandes angeregt als in die ↑-Zustände (rote, durchgezogene Pfeile in Abb.
2.1) und umgekehrt für Anregung mit linkszirkular polarisierten Photonen (blaue, durch-
gezogene Pfeile in Abb. 2.1). Der resultierende Spinpolarisationsgrad der Elektronen im
Leitungsband unter zirkular polarisierter Anregung
P± = n↑ − n↓
n↑ + n↓
= ±
1
4nopt − 34nopt
1
4nopt +
3
4nopt
= ∓50 % (2.2)
beträgt dann ∓50%, wobei das Vorzeichen die mehrheitlich bevölkerten Leitungsbandzu-
stände angibt. nopt ist die Dichte der optisch angeregten Elektronen. Neben den Elektro-
nen im Leitungsband sind auch die optisch erzeugten Löcher im HH- und LH-Valenzband
spinpolarisiert. Aufgrund der Entartung der HH- und LH-Valenzbänder am Γ-Punkt und
der daraus folgenden schnellen Spinrelaxation der Löcher von ≈ 100 fs [10] (im Ver-
gleich zu Elektronen-Spindephasierungszeiten in Donator- und Leitungsbandzuständen
von ∼ 100 ps600 ns in n-dotierten Proben, abhängig von Dotierung und Temperatur, s.
Abschnitt 2.2.2) kann die Lochspinpolarisation meist als instantan relaxiert betrachtet
und somit vernachlässigt werden. In diesem Fall bleibt ausschließlich die Spinpolarisation
der Elektronen im Leitungsband zurück. Das Auftreten einer solchen elektronischen Spin-
polarisation durch optische Anregung mit zirkular polarisiertem Licht wird als optische
Spinorientierung bezeichnet.
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Bei Anregung mit linear polarisiertem oder unpolarisiertem Licht, das aus gleichgroßen
rechts- und linkszirkularen Anteilen bestehend betrachtet werden kann, gibt es genau-
so viele Übergänge in die ↑-Zustände wie in die ↓-Zustände und die Spinpolarisation
verschwindet. Somit ist im allgemeinen Fall einer Anregung mit elliptisch polarisiertem
Licht nur der zirkular polarisierte Anteil ausschlaggebend für eine optische Spinorientie-
rung.
Treten bei einer Anregungsenergie hν ≥ Eg + ∆SO auch Übergänge vom SH-Band auf
(gestrichelte Pfeile in Abb. 2.1), so verschwindet die Spinpolarisation der Leitungsband-
elektronen (unter Vernachlässigung von Spindephasierung) wegen
P±SH = ±
1
6nopt +
2
6nopt − 36nopt
1
6nopt +
2
6nopt +
3
4nopt
= 0 (2.3)
auch unter rechts- oder linkszirkular polarisierter Anregung.
2.1.3 Magneto-optische Spindetektion: Faraday-Effekt
Neben der optischen Anregung einer Elektronenspinpolarisation wird in dieser Arbeit ein
weiterer optischer Effekt zu deren Detektion ausgenutzt, nämlich der magneto-optische
Faraday-Effekt. Dieser beruht auf der Änderung der optischen Eigenschaften des Mate-
rials durch die Elektronenspinpolarisation. Eine solche Spinpolarisation stellt eine lokale
Magnetisierung der Probe dar und führt folglich zu einer Zeeman-Aufspaltung der elek-
tronischen Zustände. Die optischen Übergänge für rechts- und linkszirkular polarisierte
Photonen sind daher durch die Spinpolarisation energetisch verschoben, was sich sowohl
in zirkularem Dichroismus als auch in zirkularer Doppelbrechung auswirkt, also in un-
terschiedliche Absorptionskoeffizienten κ±(hν) und Brechungsindizes n±(hν) für rechts-
und linkszirkular polarisiertes Licht. Der zirkulare Dichroismus bewirkt, dass sich das
Verhältnis von rechts- und linkszirkular polarisierten Anteilen des Lichts bei der Trans-
mission durch die Probe durch die unterschiedlich starke Absorption ändert, während die
zirkulare Doppelbrechung aufgrund der unterschiedlichen Ausbreitungsgeschwindigkeiten
c±(hν) = c0/n±(hν) eine Phasenverschiebung zwischen den rechts- und linkszirkular po-
larisierten Anteilen des Lichts bei der Transmission durch die Probe zur Folge hat. c0 ist
dabei die Vakuumlichtgeschwindigkeit. Im konkreten Fall von linear polarisiertem Licht,
das eine magnetisierte Probe der Dicke d durchläuft, resultieren diese beiden Teileffekte,
die als magneto-optischer Faraday-Effekt zusammengefasst werden, in einer Ände-
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Abbildung 2.2
Magneto-optischer Faraday-Effekt:
beim Durchdringen einer magnetisier-
ten Probe ändert sich die Polarisati-
on eines Lichtstrahls von linear nach
elliptisch zusammen mit einer Rota-
tion der Polarisationshauptachse um
den Faraday-Winkel θF (rote Kur-
ve). Zur Verdeutlichung ist auch ein
Lichtstrahl ohne Faraday-Effekt ein-
gezeichnet (graue Kurve).
θF
Ev
Eh
z
rung der linearen Polarisation zu einer elliptischen Polarisation mit Elliptizität  und in
einer Rotation der Polarisationshauptachse um den Faraday-Winkel θF [11],
 = tanh
[
piνd
c0
(κ+ − κ−)
]
und θF =
piνd
c0
(n+ − n−), (2.4)
wie in Abb. 2.2 dargestellt. Sowohl der Unterschied in den Absorptionskoeffizienten κ+−
κ− als auch der Unterschied in den Brechungsindizes n+ − n− für rechts- und links-
zirkular polarisierte Photonen ist in erster Näherung linear proportional zur Zeeman-
Aufspaltung der elektronischen Zustände durch die Komponente der Spinpolarisation
entlang der Strahlrichtung, sz = (n↑ − n↓)~2 , wodurch sich auch direkt eine lineare Pro-
portionalität des Faraday-Winkels zur z-Komponente der Spinpolarisation ergibt,
θF = V˜ d sz bzw. θF (x, y, t) = V˜
∫ d
0
sz(x, y, z, t) dz. (2.5)
Die Proportionalitätskonstante V˜ kann als verallgemeinerte Verdet-Konstante2 betrach-
tet werden, die alle Material- und Lichteigenschaften beinhaltet. Die Rotation der Polari-
sationshauptachse um den Faraday-Winkel ist also ein direktes Maß für sz (bzw. im Fall
einer inhomogenen Spinpolarisation für die entlang der Strahlrichtung integrierte Spin-
dichte) und dient in den Untersuchungen des Spintransports in dieser Arbeit als Messgröße
für die Spinpolarisation sz. Die Messmethode von θF wird in Abschnitt 3.1.1 beschrieben.
2Die Verdet-Konstante V beschreibt normalerweise die Proportionalität des Faraday-Winkels, her-
vorgerufen durch eine magnetfeldinduzierte Magnetisierung ~M = χm ~H in einem dia- oder paramagne-
tischen Material mit magnetischer Suszeptibilität χm, zur äußeren Magnetfeldstärke, θF = V dHz .
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Bemerkung zur optischen Spinanregung und -detektion unter Beteiligung von
Akzeptor- und Donatorzuständen:
Für die in Kapitel 4 und 5 beschriebenen Spintransportmessungen werden für die opti-
sche Spinanregung und -detektion nur Anregungsenergien hν < Eg verwendet, nämlich
(D0, A0)-Übergänge zwischen Akzeptor- und Donatorzuständen und (e,A0)-Übergänge
zwischen Akzeptor- und Leitungsbandzuständen. Da die Akzeptor- und Donatorzustän-
de dieselben Drehimpulseigenschaften aufweisen wie die Valenz- bzw. Leitungsbandzu-
stände, besitzen diese Übergänge auch dieselben Wahrscheinlichkeiten wie die Übergänge
zwischen Valenz- und Leitungsband, wodurch sich für die optische Spinanregung folglich
auch dieselben Spinpolarisationsgrade P± = ∓50 % ergeben. Außerdem liegt die zirku-
lare Doppelbrechung durch die angeregte Spinpolarisation auch für die (D0, A0)- und
(e,A0)-Übergänge vor, so dass die magneto-optische Detektion der Spins auch für diese
Übergänge möglich ist.
2.2 Spindynamik in GaAs
Die zeitliche Entwicklung einer Spinpolarisation wird durch die intrinsischen und externen
Einflüsse bestimmt, die auf die Spinpolarisation wirken. Dabei bezeichnen wir als Spin-
polarisation die Dichte der Spinmomente si = (n+ − n−) ~2 entlang einer Raumrichtung
i = x, y, z, ausgedrückt durch die Dichten n± der Elektronen mit Spins in ±i-Richtung.
In den hier vorgestellten Experimenten betrachten wir sechs Einflüsse auf die Spinpolari-
sation:
• optische Spinanregung,
• Spindiffusion,
• Spindrift durch ein externes elektrisches Feld ~E,
• Spin-Seebeck-Transport durch einen Temperaturgradienten ~∇T ,
• Spinpräzession durch ein externes magnetisches Feld3 ~B und
• Spindephasierung.
3Die Bezeichnung von ~B als externes Magnetfeld ist zu unterscheiden von dem Begriff der magnetischen
Feldstärke ~H. Die beiden Felder hängen über die Beziehung ~B = µ0 (1 + χm) ~H zusammen, wobei µ0
die magnetische Permeabilität des Vakuums ist und χm die magnetische Suszeptibiliät des Materials.
Streng genommen beschreibt ~B also das Gesamtmagnetfeld im Material. Für typische paramagnetische
Materialien liegt χm im Bereich von 10−6 bis 10−4. In den hier betrachteten Experimenten wird daher
die durch die magnetische Feldstärke hervorgerufene Magnetisierung ~M = χm ~H als vernachlässigbar
angenommen gegenüber der Magnetfeldstärke ~H, so dass ~B = µ0 ~H als externes Magnetfeld angesehen
werden kann.
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2.2.1 Bewegungsgleichung
Die Bewegungsgleichungen für die drei Raumkomponenten der Spinpolarisation sx, sy
und sz unter diesen Einflüssen lauten [1214]
∂si
∂t
= −~∇ ·~jsi +
[
~ωL × ~s
]
i
− 1
τs
si + γsi (2.6)
mit ~jsi = −Ds ~∇si − µs si ~E − µs si Ss ~∇T = −Ds ~∇si − µs si ~E . (2.7)
Dabei ist ~jsi die Spinstromdichte für die Spinkomponente si, die sich aus dem Spindiffusi-
onsstrom mit der Spindiffusionskonstanten Ds, dem Spindriftstrom mit der Spinmobilität
µs und dem Spin-Seebeck-Strom mit dem Spin-Seebeck-Koeffizienten Ss zusammen-
setzt. Die Beiträge des elektrischen Feldes und des Temperaturgradienten zur Spinstrom-
dichte können durch ein verallgemeinertes Feld ~E = ~E+Ss ~∇T zusammengefasst werden.
~ωL = gµB~−1 ~B ist der Vektor der Larmor-Frequenz mit dem Landé-Faktor g, dem
Bohrschen Magneton µB und der reduzierten Planck-Konstanten ~. τs ist die Spinde-
phasierungszeit und γsi die Anregungsrate für die Spinkomponente si.
Im Allgemeinen können die Parameter Ds, µs, Ss, g und τs, die Felder ~E, ~B und ~∇T
sowie die Anregungsraten γsi auch von Ort und Zeit (~x, t) abhängen, so dass die Diffe-
rentialgleichungen (2.6) meist nur numerisch gelöst werden können. Im Fall von räumlich
und zeitlich konstanten Parametern und Feldern und zusammen mit den experimentell
gegebenen Randbedingungen lassen sich jedoch analytische Lösungen herleiten, die zur
Auswertung der Messdaten in Kapitel 4 verwendet werden. Da die oben aufgeführten
Parameter allerdings grundsätzlich von der Temperatur abhängen, ist die Betrachtung
von räumlich und zeitlich konstanten Parametern nur für ~∇T = 0 gerechtfertigt. Daher
wird im Folgenden erst einmal die Spindynamik ohne Temperaturgradienten betrachtet.
In diesem Fall lautet die Bewegungsgleichung für die Spindynamik
∂~s
∂t
= Ds ~∇2~s+ µs
(
~E · ~∇
)
~s+ ~ωL × ~s− 1
τs
~s. (2.8)
Durch die Verwendung ultrakurzer Laserpulse mit einer Dauer von ca. 2 ps für die optische
Spinanregung (vgl. Kap. 3.1.1) können die Anregungsraten γsi(~x, t) = γ˜si(~x) · δ(t) als
zeitliche δ-Funktionen betrachtet werden und wurden in der Bewegungsgleichung (2.8)
durch die Anfangsbedingung
[
~s(~x)
]
t=0
= s0 · exp
[
−x
2 + y2
2σ20
]
· exp
[
− z
Λ
]
· ~ez (2.9)
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ersetzt. Sie beschreibt die Anregung einer Gaussförmigen Spinverteilung in der Proben-
ebene (aufgrund eines Gaussförmigen Strahlprofils) mit einer exponentiellen Abnahme
der Amplitude in z-Richtung aufgrund des Beerschen Absorptionsgesetzes. σ0 ist die
Breite der Gauss-Verteilung und Λ die Absorptionslänge des Anregungstrahls in der
Probe. Da die Spins bei der optischen Spinorientierung in Strahlrichtung ausgerichtet
werden, zeigt die anfängliche Spinverteilung in z-Richtung.
Außerdem unterliegt die Lösung der Bewegungsgleichung (2.8) für eine gemäß der An-
fangsbedingung (2.9) lokal erzeugte Spinverteilung in einer entlang x und y unendlich
ausdehnten Probe mit endlicher Dicke d in z-Richtung bei einem angelegten elektrischen
Feld ~E = E ~ex in x-Richtung den Randbedingungen, dass
1. die lokale Spinverteilung in der Probenebene im Unendlichen verschwinden muss,
lim
x,y→∞~s(~x, t) = 0, (2.10)
und
2. der Spindiffusionsstrom durch die Oberflächen der Probe Null sein muss, da die
Spins die Probe nicht verlassen können,[
−Ds · ~∇si
]
z=0
=
[
−Ds · ~∇si
]
z=d
= 0. (2.11)
Die erste Randbedingung (2.10) ist vom Dirichlet-Typ, während die zweite Randbe-
dingung (2.11) eine Neumannsche Randbedingung ist.
Bei isotroper Diffusion lässt sich der Spintransport entlang x, y und z unabhängig vonein-
ander beschreiben, so dass die mittels Faraday-Rotation gemessene z-Komponente der
Spinpolarisation sz(~x, t) = s
‖
z(x, y, t) ·s⊥z (z, t) als Produkt eines lateralen Profils s‖z(x, y, t)
parallel zur Probenoberfläche und eines Anteils der Spinverteilung senkrecht zur Proben-
oberfläche s⊥z (z, t) ausgedrückt werden kann.
Der Anteil s⊥z (z, t), der die Spindiffusion in z-Richtung beinhaltet, muss der Randbe-
dingung (2.11) genügen. Ein analytischer Ausdruck dafür existiert meines Wissens nach
nicht. Für Faraday-Messungen ist der konkrete räumliche und zeitliche Verlauf s⊥z (z, t)
der Spinverteilung entlang der z-Richtung aber auch nicht relevant, selbst bei einer dicken
Probe, da sich die Faraday-Rotation θF aus der Integration über die Spinverteilung ent-
lang der z-Richtung ergibt, wie durch Gleichung (2.5) beschrieben. Anschaulich bedeutet
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das, dass ein Spin bei der lateralen Position (x, y) immer denselben Beitrag zur Fa-
raday-Rotation liefert, unabhängig von seiner z-Position. Die Integration über s⊥z (z, t)
liefert daher nur einen zeitunabhängigen Amplitudenfaktor4 für das Faraday-Messsignal,
θF (x, y, t) ∝ s‖z(x, y, t) ·
∫ d
0
s⊥z (z, t) dz︸ ︷︷ ︸
=konst.
. (2.12)
Die Faraday-Rotation ist nicht tiefensensitiv. Somit ist für die Messung des Spintrans-
ports mittels ortsaufgelöster Faraday-Rotation nur die laterale Spinverteilung s‖z(x, y, t)
relevant.
Für diesen lateralen Anteil ergibt sich unter der Randbedingung (2.10) die bekannte ana-
lytische Lösung für Drift und Diffusion einer anfänglich Gaussförmigen Spinverteilung
[15, 16]
s‖z(x, y, t) =
s0
2σ20 + 4Dst
· exp
[
− (x− vst)
2 + y2
2σ20 + 4Dst
]
· exp
[
− t
τs
]
· cos
(
g
µB
~
B t
)
. (2.13)
Die zeitliche Entwicklung der z-Komponente der Spinverteilung ist charaktersisiert durch
• eine Schwerpunktsverschiebung ∆x(t) = vst = −µsEt, die durch die Spindriftge-
schwindigkeit vs = −µsE gegeben ist,
• eine Verbreiterung der Spinverteilung w(t) = σ0 ·
√
1 + 2Dstσ
−2
0 durch die laterale
Spindiffusion,5
• eine exponentielle Amplitudenabnahme durch die Spindephasierung mit der Spin-
dephasierungszeit τs und
• eine Oszillation durch die Spinpräzession um das transversale Magnetfeld ~B = B~ey
mit der Larmor-Frequenz ωL = gµB~−1B.
Dieses zeitliche Verhalten der Spinpolarisation wird in den Messungen des Spintransports
in Kapitel 4 und 5 ausgenutzt, um die Spindriftgeschwindigkeit vs, die Spindiffusionskon-
stante Ds und die Spindephasierungszeit τs zu bestimmen.
4Hierbei wird angenommen, dass die Probe homogen ist und alle Spins denselben Einflüssen unterliegen.
5Die Verbreiterung der Spinverteilung aufgrund der Diffusion geht einher mit einer Amplitudenände-
rung, da die Diffusion an sich spinerhaltend ist. Eine zeitliche Abnahme der Summe aller Spins in
der Verteilung (bzw. des Integrals über die kontinuierliche Verteilung) rührt ausschließlich von der
Spindephasierung her.
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Die folgenden Abschnitte sollen einen Überblick über die wichtigsten physikalischen Er-
kenntnisse über die Spindynamik in GaAs aus den vielen bisherigen Forschungsarbeiten
auf dem Gebiet der Halbleiter-Spielektronik geben, die für die Untersuchungen des Spin-
Transports in den Kapiteln 4 und 5 von Bedeutung sind.
2.2.2 Spindephasierung in n-GaAs
Die wohl auffälligste Besonderheit von n-dotiertem GaAs für die Spinelektronik sind
enorm lange elektronische Spindephasierungszeiten τs ∼ 100 ns bei tiefen Temperatu-
ren und bei n-Dotierungen am Metal-Isolator-Übergang, die bislang in keinem anderen
leitenden oder halbleitenden Material übertroffen werden konnten. In diesem Abschnitt
wird zuerst der Begriff der Spindephasierungszeit genauer erläutert und dann die physi-
kalischen Ursachen für die langen Spindephasierungszeiten in n-GaAs diskutiert.
Unter Spindephasierung versteht man die Gesamtheit aller Prozesse, die zum Verlust ei-
nes wohldefinierten Spinzustandes führen. Dabei unterscheidet man folgende Arten von
Spindephasierungsprozessen:
Dekohärenz eines einzelnen Spinzustandes
Die Dynamik eines einzelnen, quantenmechanischen Spinzustandes (z.B. die Präzession
eines einzelnen Spins in einem Magnetfeld) lässt sich grundsätzlich durch eine i.A. zeit-
abhängige Superposition von Spin-Eigenzuständen des Systems beschreiben. Solange die
Spin-Eigenzustände eine feste zeitliche Phase zueinander besitzen, wird der Spinzustand
als kohärent bezeichnet. Man spricht dann auch von einer Quantenschwebung. Unkon-
trollierte Störungen wie z.B. Elektronen-Streuprozesse können aber die Phasenbeziehung
zwischen den Spin-Eigenzuständen abrupt und irreversibel ändern, so dass die zeitliche
Entwicklung des einzelnen Spinzustandes nicht mehr vorhersagbar ist. In diesem Fall
spricht man von Dekohärenz des Spinzustandes. Die Zeitskala der Dekohärenz wird mit
T2 bezeichnet und Spindekohärenzzeit genannt.6
Inhomogene Dephasierung eines Spinensembles
Bei der Betrachtung einer Spinpolarisation von einem Ensemble von Elektronen kann es
mit der Zeit zu einem Verlust der Spinpolarisation kommen, auch wenn die einzelnen
Elektronen-Spinzustände für sich kohärent bleiben. Dies ist möglich, wenn die Elektronen
6Die Spinrelaxationszeit T1 bezeichnet die Zeitskala, auf der ein Elektron zwischen Spin-Eigenzuständen
mit unterschiedlichen Energien gestreut wird, z.B. zwischen den Zeeman-aufgespaltenen Zuständen
↑ und ↓ parallel und antiparallel zum Magnetfeld.
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unterschiedliche zeitliche Entwicklungen erfahren, etwa durch Inhomogenitäten im Mate-
rial oder von äußeren Einflüssen. Falls sich die Elektronen des Ensembles beispielsweise in
Zuständen mit unterschiedlichen g-Faktoren befinden, dann präzedieren die Elektronen in
den verschiedenen Zuständen mit unterschiedlichen Larmor-Frequenzen ωL = gµB~−1B,
was zu einem Phasenverlust der Spinzustände untereinander und somit zu einer Depha-
sierung des Spinensembles führt, obwohl sich jeder einzelne Spinzustand nach wie vor ko-
härent entwickeln kann. Dieselbe Situation kann auch durch ein inhomogenes Magnetfeld
verursacht werden, das dann Spinpräzession mit ortsabhängig verschiedenen Larmor-
Frequenzen hervorruft, auch wenn alle Elektronenzustände denselben g-Faktor besitzen.
Man spricht dabei auch von inhomogener Dephasierung. Diese Dephasierungspro-
zesse sind typischerweise reversibel (z.B. unter Umkehr des Magnetfeldes in Spin-Echo-
Experimenten), solange sich die einzelnen Elektronen-Spinzustände kohärent entwickeln.
Die Zeitskala, auf der der Verlust der Spinpolarisation durch inhomogene Dephasierung
stattfindet, wird mit τinh bezeichnet.
Die inhomogene Dephasierung ist umso stärker, je schneller die Spins mit den unterschied-
lichen Larmor-Frequenzen präzedieren. Im Fall einer Gaussförmigen g-Faktorverteilung
mit Standardabweichung ∆g führt die inhomogene Dephasierung zu einer zusätzlichen
quadratischen, exponentiellen Abnahme der Spinpolarisation mit der Zeit [17]
sz(t) = s0 exp
[
− t
T2
]
exp
[
− t
2
τ2inh
]
cos
(
g
µB
~
Bt
)
mit τinh(B) =
√
2~
∆g µB |B| . (2.14)
Für τinh  T2 lassen sich die Dekohärenz- und Dephasierungsprozesse für ein Spinensem-
ble durch eine effektive Spindephasierungszeit T ∗2 = [T
−1
2 + τ
−1
inh]
−1 ausdrücken. Da die
Spinpolarisation eines Elektronenensembles nicht länger existieren kann als die Kohärenz
der einzelnen Spinzustände, gilt T ∗2 ≤ T2.
Elektron-Loch-Rekombination
Bei optisch angeregten Spinpolarisationen kann neben der Dekohärenz der einzelnen Spin-
zustände und der Dephasierung des Spinensembles auch die Rekombination der optisch
angeregten, spinpolarisierten Elektronen mit Löchern zum Verlust der elektronischen
Spinpolarisation führen. In undotierten Proben kann die optisch angeregte Spinpolarisati-
on nicht länger existieren als die Besetzung der angeregten Zustände, die auf der Zeitskala
der Rekombinationszeit τrec abklingt. In n-dotierten Proben ist die Rekombination zwi-
schen spinpolarisierten Elektronen größtenteils unterdrückt, da die unpolarisierten Löcher
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vorzugsweise mit unpolarisierten Donatorelektronen rekombinieren, so dass die spinpola-
risierten Elektronen in den Donator- oder Leitungsbandzuständen bleiben.7
Die Gesamtheit aller Spindephasierungsprozesse und der Rekombination wird durch die
Spinlebensdauer τs mit
1
τs
=
1
T ∗2
+
1
τrec
=
1
T2
+
1
τinh
+
1
τrec
(2.15)
ausgedrückt. Wie oben beschrieben, ist in n-dotierten Proben die Rekombination der
spinpolarisierten Elektronen größtenteils unterdückt, so dass im Wesentlichen τs = T ∗2
gilt und τs als Spindephasierungszeit bezeichnet werden kann. Die konkreten physikali-
schen Prozesse, die die Spindephasierungszeiten in n-dotiertem GaAs bestimmen, werden
im Folgenden vorgestellt.
Physikalische Ursachen der Spindephasierung in n-GaAs
Die Spindephasierungszeit in n-GaAs hängt sehr von den Probeneigenschaften und von
den Messbedingungen ab. Abbildung 2.3 zeigt die Abhängigkeit der Spindephasierungszeit
bei tiefen Temperaturen als Funktion der Dotierdichte n [18]. Hier zeigt sich ein Anstieg
der Spindephasierungszeit mit der Dotierdichte bis n ≈ 2 · 1015 cm−3, woraufhin sich ein
Plateau mit τs ≈ 100 ns bis n ≈ 2 · 1016 cm−3 ausbildet. Danach fällt die Spindephasie-
rungszeit mit zunehmender Dotierdichte wieder ab. Offensichtlich treten also abhängig
von der Dotierdichte unterschiedliche Spindephasierungsmechanismen auf.
Bei niedrigen Dotierdichten n ≤ 1015 cm−3 nehmen die optisch angeregten, spinpolarisier-
ten Elektronen die lokalisierten Donatorzustände ein. Durch die starke Lokalisierung (im
Vergleich zu den freien Leitungsbandzuständen) sind die Elektronen den räumlich und
zeitlich fluktuierenden Magnetfeldern der Kernspins ausgesetzt, die zur Dephasierung der
Elektronenspinpolarisation führen [6, 18, 19]. Die Spindephasierungszeiten steigen mit
zunehmender Dotierdichte im Bereich von 1014 − 1015 cm−3 von ∼ 10 ns auf ∼ 100 ns
aufgrund der mit der Dotierdichte zunehmenden Delokalisierung der Elektronenwellen-
funktionen und dem dadurch abnehmenden Einfluss der Kernfelder, die sich mehr und
mehr zu Null mitteln.
7Gleichzeitig wird durch die Rekombination der Löcher mit unpolarisierten Donatorelektronen die Spin-
Spin-Wechselwirkung zwischen den Löchern und den spinpolarisierten Elektronen, die einen weiteren
Spindephasierungsprozess bilden können (Bir-Ahronov-Pikus-Mechanismus, BAP), eliminiert.
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Abbildung 2.3
Spindephasierungszeit τs von n-GaAs in Ab-
hängigkeit von der Dotierdichte n bei tie-
fen Temperaturen. Bei kleinen Dotierdich-
ten nimmt die Spindephasierungszeit mit
n zu, da die Hyperfeinwechselwirkung mit
den fluktuierenden Kernspins durch die stei-
gende Delokalisierung abnimmt. Zwischen
n ≈ 2 · 1015 cm−3 und 2 · 1016 cm−3 bil-
det sich ein Plateau mit maximalen Spinde-
phasierungszeiten τs ≈ 100 ns aus. Oberhalb
des Metal-Istolator-Übergangs nimmt τs auf-
grund des zunehmenden DP-Mechanismus
für Leitungsbandelektronen stark ab. Im Be-
reich des Plateaus sind sowohl die Hyper-
feinwechselwirkung mit den Kernspins als
auch der DP-Mechanismus größtenteils un-
terdrückt. In diesem Bereich ist der dominan-
te Spindephasierungsmechanismus eine an-
isotrope Austauschwechselwirkung der Elek-
tronenspins aufgrund des Transports im Do-
natorband. Aus [18].
Bei hohen Dotierdichten n ≥ 1017 cm−3 befinden sich die spinpolarisierten Elektronen
größtenteils in den frei beweglichen Leitungsbandzuständen. In diesen Zuständen wird
die Spindephasierungszeit durch die Spin-Bahn-Kopplung bestimmt. Die Inversionsasym-
metrie der Zinkblende-Stuktur von GaAs führt zu einer Aufhebung der Spinentartung der
Leitungsbandzustände durch die Spin-Bahn-Kopplung, die wie ein effektives, ~k-abhängiges
Magnetfeld ~BD(~k) (Dresselhaus-Feld) auf die Elektronen wirkt [6, 20],
~BD(~k) =
α~2
e
√
2mCBEg
·
 kx(k
2
y − k2z)
ky(k
2
z − k2x)
kz(k
2
x − k2y)
 . (2.16)
Dabei gibt α ≈ 0.07 die Stärke der Spin-Bahn-Kopplung an. Zwischen zwei Impuls-
streuprozessen dephasieren die Spins der Elektronen in den verschiedenen ~k-Zuständen
aufgrund der Präzession um die unterschiedlichen effektiven Magnetfelder ~BD(~k) [6, 18,
21]. Dieser auf der Spin-Bahn-Kopplung basierende Dephasierungsmechanismus für be-
wegliche Elektronen wird D'yakonov-Perel'-Mechanismus (DP) genannt. Je länger die
Impulsstreuzeiten τp ∝ ε3/2 aufgrund der steigenden kinetischen Energie ε von Leitungs-
bandelektronen mit zunehmender Dotierdichte (mit der auch die Fermi-Energie EF ∝
n2/3 steigt) sind, desto effizienter ist die DP-Dephasierung, weshalb die Spindephasie-
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rungszeit von ∼ 100 ns bei n = 2 · 1016 cm−3 auf ≤ 0.1 ns bei n ≥ 1018 cm−3 fällt.
Ein charakteristisches Merkmal des DP-Mechanismus ist die Zunahme der Spindepha-
sierungszeit mit steigendem, externen Magnetfeld, da dann die Einflüsse der effektiven
Dresselhaus-Felder bei der Präzession der Spins um das Gesamtfeld abnehmen.
In dem Bereich n ≈ 2 · 1015 − 2 · 1016 cm−3 um den Metal-Isolator-Übergang herum (die
kritische Ladungsträgerkonzentration für den MIT beträgt für n-GaAs nc = 2 · 1016 cm−3
[22]) zeigt sich ein Plateau mit maximalen Spindephasierungszeiten, deren Werte zwi-
schen 130 ns [23], 290 ns [24] und sogar 600 ns [13] schwanken. Bei diesen Dotierungen
befinden sich die spinpolarisierten Elektronen in den itineranten Zuständen des Donator-
bandes [25], in denen die beiden Hauptrelaxationsmechanismen für lokalisierte und für
frei bewegliche Zustände, nämlich die Kernfelddephasierung und der DP-Mechanismus,
größtenteils unterdrückt sind. Die genauen physikalischen Ursachen, die die Spindepha-
sierungszeiten in diesem Dotierbereich begrenzen, sind theoretisch nur schwer zu erfassen
und werden noch stark diskutiert. Es zeichnet sich aber ab, dass knapp unterhalb des MIT
eine anisotrope Austauschwechselwirkung zwischen den Donatorspins der dominante Spin-
dephasierungsmechanismus ist [26], während knapp oberhalb des MIT eine Abwandlung
des DP-Mechanismus für Donatorbandelektronen die Spindephasierung bestimmt [22].
Die Temperaturabhängigkeit der Spindephasierungszeit in n-GaAs bei Dotierungen in der
Nähe des MIT hängt von dem dominanten Spindephasierungsmechanismus ab, welcher
sich aber mit der Temperatur ändern kann [27]. Spins in lokalisierten Zuständen, die bei
niedrigen Dotierungen n ∼ 1015 cm−3 und tiefen Temperaturen besetzt werden, zeigen
eine temperaturunabhängige Spindephasierungszeit, die durch die anisotrope Austausch-
wechselwirkung begrenzt wird. Sobald mit steigender Temperatur mehr und mehr Spins
in die freien Leitungsbandzustände angehoben werden, gewinnt der DP-Mechanismus im-
mer mehr an Einfluss und dominiert letztlich die Spindephasierungszeit, die mit steigender
Tempetatur abnimmt, da τ (DP)s ∝ τ−1p ∝ T−3/2 für Elektronstreuung an geladenen Stör-
stellen. Spins in den itineranten Donatorbandzuständen bei Dotierungen n ∼ 1016 cm−3
und tiefen Temperaturen dephasieren aufgrund des abgewandelten DP-Mechanismus mit
einer Temperaturabhängigkeit τ (ex)s (T ) = {Γ0 exp
[−(T0/T )(1/2)]+ Γm}−1, wobei Γm die
Dephasierungsrate für T → 0K ist. Auch dieses Verhalten ändert sich bei höheren Tem-
peraturen hin zur Temperaturabhängigkeit des normalen DP-Mechanismus aufgrund der
stärkeren Besetzung der freien Leitungsbandzustände.
Bei Raumtemperatur wurden Spindephasierungszeiten für n-GaAs von τs(300K) ∼ 100 ps
gemessen [28]. Die Spindephasierung ist bei solch hohen Temperaturen durch den DP-
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Mechanismus begrenzt, unabhängig von der Dotierdichte, da die Fermi-Energie in jedem
Falle im Leitungsband liegt.
2.2.3 Spindrift und -diffusion
Für die meisten Konzepte spinelektronischer Bauelemente ist der Spintransport der wichtig-
ste Teil der Spindynamik, da die Funktionsweise der Bauelemente wie z.B. Spin-Transistoren
[2933] auf dem Transport der Spins von einer Source- zu einer Drain-Elektrode beruhen.
Daher wurden viele Designs und Messmethoden für die Untersuchung des Spintrans-
ports entwickelt und angewandt, darunter rein optische Messverfahren [7, 3438], rein
elektrische Messungen über magnetische Elektroden [3942], sowie Kombinationen aus
optischen und elektrischen Methoden zur Untersuchung von Spin-Transportphänomenen
durch Spin-Bahn-Kopplungseffekte [4345]. Im Folgenden beschränken wir uns auf die Un-
tersuchungen von optisch angeregten Spins in elektrischen Feldern, da dies Gegenstand
dieser Promotionsarbeit ist.
Der Spintransport wird in Halbleitern typischerweise durch zwei Beiträge bestimmt, näm-
lich der Spindrift und der Spindiffusion. Während die Spindiffusion ein intrinsischer Pro-
zess ist, der immer auftritt, sobald eine ortsabhängige Spinverteilung vorliegt, und nur
bedingt durch äußere Einflüsse zu beeinflussen ist, lässt sich eine Spindrift durch Anlegen
eines elektischen Feldes leicht kontrollieren. Spin-Seebeck-Transport in einem Tempera-
turgradienten ~∇T wird im Rahmen dieser Arbeit ebenfalls zur Spindrift gerechnet (auch
wenn Seebeck-Transport meistens zu den diffusiven Prozessen gezählt wird), da der
prinzipielle Effekt auf die Spinpolarisation derselbe ist wie der eines elektrischen Feldes
und in der Bewegungsgleichung (2.7) durch ein verallgemeinertes Feld ~E = ~E + Ss ~∇T
ausgedrückt werden kann.
Elektrisch induzierte Spindrift in n-GaAs ermöglicht aufgrund der langen Spindephasie-
rungszeiten bei tiefen Temperaturen Spintransport über entsprechend große Distanzen.
Kikkawa & Awschalom (s. Abb. 2.4) wie auch Crooker & Smith und Furis et al.
demonstrierten Spindrift über mehr als 100µm [7, 13, 46]. Dabei beeinflussen hohe elektri-
sche Felder E ≥ 10Vcm−1 aber auch die Spindephasierungszeit, da durch Stoßionistaion
der Donatoren die spinpolarisierten Elektronen aus den itineranten Donatorzuständen mit
langen Spindephasierungszeiten τ (ex)s in die freien Leitungsbandzustände mit den kürzeren
Spindephasierungszeiten τ (DP)s angehoben werden können [47]. Die längsten Spindriftlän-
gen λdrift = vsτs = µsEτs ≈ 50µm wurden kurz vor der Schwelle zur Stoßionisation
beobachtet.
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Abbildung 2.4
Spindrift von optisch angeregten Spinpake-
ten im elektrischen Feld E = −37V/cm
in n-GaAs bei T = 1.6K. Die lateralen
Verteilungen der Spinpakete wurden mittels
Fourier-Transformation von ortsaufgelösten
RSA-Scans rekonstruiert. Diese Methode wird
auch zur Auswertung der Spintransportmes-
sungen in Kapitel 4 und 5 angewandt und ist
in Abschnitt 3.3 beschrieben. Die Spinpake-
te, die durch ihr Alter nTrep charakterisiert
sind und daher in äquidistanten Zeitabstän-
den auftreten, verschieben sich mit der Zeit
über mehr als 100µm. Aus [7].
Neuerdings konnten in (110)-orientierten GaAs/AlGaAs-Quantentöpfen sogar bei Raum-
temperatur Spindriftlängen von ≈ 37µm erzielt werden, da in diesen 2D-Systemen der
DP-Mechanismus aufgrund der Orientierung des effektiven Dresselhaus-Felds senkrecht
zur Probenoberflähe und somit parallel zu den optisch angeregten Spins stark unterdrückt
ist und Spindephasierungszeiten von τs(300K) ≥ 1 ns möglich sind [48, 49].
Untersuchungen der Spindiffusion in n-GaAs mittels ortsaufgelöster Kerr-Mikroskopie8
und ortsaufgelöster Photolumineszenz haben gezeigt, dass der Spintransport bei tiefen
Temperaturen empfindlich von der optischen Messmethode beeinflusst sein kann. Zum
Einen kann eine lokale Temperaturerhöhung im Elektonensystem durch eine heiße optische
Anregung bei tiefen Gittertemperaturen zu räumlich variierenden Spin-Diffusionsparame-
tern Ds (Te(~x)) führen [14]. Dadurch verbreitern sich die räumlichen Spinverteilungen im
Vergleich zu Systemen mit homogenen Transportparametern und die Analyse der Spin-
verteilungen mit Modellen für homogene Transportparameter liefert verfälschte Werte. In
Ref. [16] wurde anhand von zeitaufgelöster Kerr-Mikrospie gezeigt, dass die Überhitzung
des Elektronensystems und die dadurch hervorgerufene, lokale Änderung der Spintrans-
porteigenschaften auf einer Zeitskala von ca. 400 ps nach der Anregung abklingen und die
Spinverteilung ins thermische Gleichgewicht mit dem Kristallgitter zurückkehrt.
Zum Anderen können sich durch die optisch veränderte Besetzung der elektronischen Zu-
stände auch die energieabhängigen Spintransportparameter Ds(E) und τs(E) ändern, bei-
spielsweise durch Unterdrückung von Elektron-Streuprozessen durch eine Pauli-Blockade.
In Ref. [50] wurde das lokale Verschwinden der Spinpolarisation im Zentrum der in-
tensiven, optischen Anregung beobachtet, da die unterschiedlichen ↑- und ↓-Dichten zu
8Der magneto-optische Kerr-Effekt ist im Prinzip derselbe Effekt wie der magneto-optische Faraday-
Effekt, bloß in Reflexion gemessen statt in Transmission.
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unterschiedlichen spinabhängigen Fermi-Energien E↑,↓F und somit zu unterschiedlichen
Diffusionsparametern D↑,↓ = Ds(E
↑,↓
F ) führen. Die mehrheitliche Spinsorte (o.B.d.A. ↑)
diffundiert dann schneller aus dem Anregungszentrum heraus als die ↓-Spins, so dass
sich dort im Extremfall ein Spinausgleich n↑ = n↓ einstellen kann, während an den Rän-
dern der Spinverteilung, wo die Besetzungsunterschiede nicht so groß sind, eine endliche
Spinpolarisation bestehen bleibt.
2.2.4 Einstein-Relation
Zwischen der Diffusionskonstanten Dc und der Mobilität µc von Ladungsträgern besteht
die allgemeine Beziehung [51]
eDc = −µc ·
∫ D(E) · f(E, T ) dE∫ D(E) · df(E,T )dE dE . (2.17)
Dieser Zusammenhang gilt für beliebige Zustandsdichten D(E) und Verteilungsfunktionen
f(E, T ). Im klassischen Fall einer Boltzmann-Verteilung f(E, T ) ∝ exp
[
−E−EFkBT
]
ergibt
sich die klassische Einstein-Relation
eDc = µckBT. (2.18)
Sie gilt in guter Näherung für den Ladungstransport in niedrig-dotierten Halbleitern, bei
denen die Fermi-Energie weit unterhalb des Leitungsbandes liegt und nur wenige, ther-
misch ins Leitungsband angeregte Elektronen zum Stromfluss beitragen. In diesem Fall
lässt sich z.B. die Temperaturabhängigkeit der Diffusionskonstanten vorhersagen, wenn
die der Mobilität bekannt ist.
Für den allgemeineren Fall von Leitungsbandtransport mit einer ZustandsdichteDCB(E) =
(2mCB)
3/2
2pi2~3
√
E und einer Fermi-Dirac-Verteilung f(E, T ) =
[
exp
(
E−EF
kBT
)
+ 1
]−1
ergibt
sich
eDc = 2µckBT
F1/2(EF /kBT )
F−1/2(EF /kBT )
(2.19)
mit Fn(ξ) =
∫ ∞
0
xn [exp (x− ξ) + 1]−1 dx.
Gl. (2.19) bezeichnen wir als verallgemeinerte Einstein-Relation. Die Fermi-Integrale
Fn(EF /kBT ) lassen sich numerisch leicht berechnen. Die verallgemeinerte Einstein-
Relation kann für Fermi-Energien nahe am oder im Leitungsband deutlich größere Werte
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annehmen als die klassische Einstein-Relation, eDc/(µckBT ) 1, wie in Ref. [51] theo-
retisch gezeigt. Sie gilt nicht nur für Ladungstransport im Leitungsband, sondern auch
für Spintransport. In diesem Fall sind die Diffusionskonstante Dc und die Mobilität µc
durch die entsprechenden Größen für den Spintransport, Ds und µs, auszutauschen.
Eine direkte Überprüfung der verallgemeinerten Einstein-Relation ist meines Wissens
nach bisher nicht berichtet worden, da die meisten Experimente nicht darauf ausge-
legt sind, sowohl die Diffusionskonstante als auch die Mobiliät unabhängig voneinander
und unter vergleichbaren Messbedingungen zu ermitteln. Die in dieser Arbeit berichte-
ten Messungen des elektrisch-induzierten Spintransports erlauben dies jedoch, so dass in
Abschnitt 4.4 die meines Wissens nach erste direkte Überprüfung der verallgemeinerten
Einstein-Relation durch Extraktion der Spinmobilität und der Spindiffusionskonstanten
vorgestellt wird.
2.3 Thermische und thermo-elektrische Eigenschaften
von GaAs
Die Erzeugung und Messung eines Temperaturgradienten in GaAs ist Grundlage für die
Untersuchung des Spin-Seebeck-Transports. Dazu wurden im Rahmen der Promotions-
arbeit verschiedene Methoden zum Heizen der Probe und zur Temperaturmessung auspro-
biert, wie in Abschnitt 3.1.2 beschrieben wird. Es wurde viel Zeit und Arbeit investiert, die
für thermo-elektrische Messungen typische Methode des resistiven Heizens mittels Heiz-
widerständen in das Experiment zu implementieren, was sich aber letztlich bei den tiefen
Grundtemperaturen, die für die Spintransportmessungen nötig sind, als sehr schwierig
und ineffizient erwiesen hat. Die thermischen Eigenschaften von GaAs und die theoreti-
sche Beschreibung von Temperaturgradienten, die im Folgenden diskutiert werden, zeigen
die Probleme auf, die sich auch im Experiment ergeben haben.
2.3.1 Wärmeleitung in n-GaAs
Das Einstellen eines orts- und zeitabhängigen Temperaturverlaufs T (~x, t) in einem Fest-
körper unter Zufuhr von Wärme wird durch die Wärmeleitungsgleichung
ρ cp
∂T
∂t
= ~∇ ·
[
κ ~∇T
]
+ q˙H (2.20)
beschrieben. Dabei sind ρ, cp und κ jeweils die Massendichte, die spezifische Wärmeka-
pazität und die Wärmeleitfähigkeit des Materials. Wärmequellen und -senken gehen über
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die Leistungsdichte q˙H in die Gleichung ein. I.A. hängen die materialspezifischen Größen
ρ, cp und κ aber selbst von der Temperatur ab, wie in Abb. 2.5 für GaAs gezeigt, so
dass die Wärmeleitungsgleichung (2.20) meist nur numerisch gelöst werden kann. Insbe-
sondere bei tiefen Temperaturen, bei denen ein Temperaturgradient für die Untersuchung
des Spin-Seebeck-Transports erzeugt werden soll, zeigen die Wärmekapazität und die
Wärmeleitfähigkeit eine starke Temperatuabhängigkeit. Das Maximum der Wärmeleitfä-
higkeit bei T ≈ 20K zeigt ein grundlegendes Problem: in diesem Temperaturbereich ist
es schwierig, große Temperaturgradienten zu erzeugen, da sich die Wärme schnell in der
Probe verteilen kann.
Abbildung 2.5
Thermische Eigenschaften von
GaAs: a) Wärmeleitfähigkeit κ für
n = 1.4 · 1016 cm−3, b) spezifi-
sche Wärmekapazität cp, c) Mas-
sendichte ρ und d) Thermodiffusi-
vität Dth = κ/(cp ρ) als Funktion
der Temperatur. Aus [52, 53].
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2.3.2 Resistives Heizen des Probensystems
Um ein paar grundlegende Einblicke in die Erzeugung von Temperaturgradienten mittels
resistivem Heizen zu erhalten, wird im Folgenden die stationäre, eindimensionale Wär-
meleitungsgleichung mit konstanten Parametern betrachtet, die für einfache Geometrien
der Wärmequellen analytisch gelöst werden kann.
Für konstante Parameter ρ, cp und κ lautet die stationäre, eindimensionale Wärmelei-
tungsgleichung
∂T
∂t
= −Dth ∂
2T
∂x2
+
q˙H
ρ cp
= 0 (2.21)
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mit der Thermodiffusivität Dth = κ/(ρ cp). Wir betrachten eine Probe der Länge `, die
am einen Ende x = 0 an ein Wärmebad (z.B. ein Kühlfinger) angekoppelt ist, das das
Probenende auf der konstanten Temperatur T1 hält. An dem anderen Ende soll sich im
Bereich ` − `H ≤ x ≤ ` eine konstante Wärmequelle q˙H = PH/(dw `H) der Länge `H
befinden (z.B. ein Heizwiderstand). PH ist die Heizleistung der Wärmequelle und d und
w die Dicke und Breite der Probe. Dann lässt sich der stationäre Temperaturgradient
dT
dx und der stationäre Temperaturverlauf T (x) durch einfache bzw. zweifache Integration
berechnen unter Berücksichtigung der Rand- und Stetigkeitsbedingungen:
∂T
∂x
=
q˙H κ−1 `H für 0 ≤ x ≤ `− `Hq˙H κ−1 · (`− x) für `− `H ≤ x ≤ ` (2.22)
T (x) =
T1 + q˙H κ−1 `H · x für 0 ≤ x ≤ `− `HT1 − 12 q˙H κ−1 · (x2 − 2 ` x+ (`− `H)2) für `− `H ≤ x ≤ ` (2.23)
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Abbildung 2.6
Temperaturfeld und -gradient für 1D-
Wärmeleitung bei konstanter Wärme-
leitfähigkeit κ = 2Wcm−1 K−1 und
für Probenabmessungen d = 350µm
und w = 2mm. Der gelb hinterleg-
te Bereich wird mit einer Heizleistung
von PH = 100mW geheizt.
Dieser Verlauf ist in Abb. 2.6 gezeigt. Im freien Probenbereich 0 ≤ x ≤ ` − `H ergibt
sich ein konstanter Temperaturgradient ∂T∂x = q˙ κ
−1 `H = PH/(κ dw). Bei gegebener Pro-
bendicke und -breite ist der Temperaturgradient also proportional zur Heizleistung PH
und antiproportional zur Wärmeleitfähigkeit κ. Letzteres bedeutet, dass sich umso grö-
ßere Temperaturgradienten einstellen, je geringer die Wärmeleitfähigkeit ist. Anschaulich
lässt sich das dadurch erklären, dass die Wärme bei geringerer Wärmeleitfähigkeit nicht
so schnell von einem Ort ~x abfließen kann und die dortige, lokale Erwärmung daher umso
größer ist. Dieses grundsätzliche, qualitative Verhalten gilt auch für Systeme mit ortsab-
hängigen Parametern der Wärmeleitung.
Wie in Abb. 2.5 a zu sehen ist, ist die Wärmeleitfähigkeit von n-GaAs in dem für Spin-
transport relevanten Temperaturbereich von 5K bis 100K größer als 2Wcm−1 K−1. Für
25
2 Grundlagen
die Probenabmessungen d = 350µm und w = 2mm (vgl. Abschnit 3.1.2) ergibt sich bei
einer typischen Heizleistung von 100mW9 damit ein Temperaturgradient von maximal
0.7Kmm−1 (s. graue Kurve in Abb. 2.6).
Mit diesem Wert als obere Grenze für die mit resistivem Heizen erreichbaren Temperatur-
gradienten lässt sich die Spintransportlänge für Spin-Seebeck-Transport in n-GaAs ab-
schätzen: Der Temperaturgradient führt zu einem Seebeck-Strom, der dem eines angeleg-
ten elektrischen Feldes E = S ∂T∂x entspricht mit dem Seebeck-Koeffizienten S ∼ 1mV/K
(vgl. Abb. 3.6 b). Darüber lässt sich die Spin-Driftgeschwindigkeit |vs| = µsE = µs S ∂T∂x
und somit die Spintransportlänge λdrift = |vs| τs = µs τs S ∂T∂x berechnen, wobei µs ∼
1000 cm2 V−1 s−1 die Spin-Mobilität und τs ∼ 100 ns die Spindephasierungszeit sind. Die-
se Abschätzung liefert eine Obergrenze für die Spintransportlänge von 7 nm. Das räumli-
che Auflösungsvermögen des Experiments liegt bei etwa 0.5µm, so dass die mit resistivem
Heizen maximal erreichbaren Temperaturgradienten mindestens zwei Größenordnungen
zu klein sind, um Spin-Seebeck-Transport mit dem hier verwendeten Experiment beob-
achten zu können.
2.3.3 Optisches Heizen des Elektronensystems
Eine alternative Methode stellt das optische Heizen des Elektronensystems dar. Bei dieser
Methode wird dem Elektronensystem durch eine heiße, optische Anregung von Elektronen
vom Valenz- in das Leitungsband mit hν > Eg Überschussenergie zugeführt, die teilwei-
se in Wärmeenergie umgewandelt wird und zu einer Erwärmung des Elektronensystems
führt. Dabei wird i.A. das thermische Gleichgewicht zwischen dem Elektronensystem und
dem Kristallgitter zerstört, die dann unterschiedliche Temperaturen Te und TL besitzen.
Nur durch inelastische Streuprozesse zwischen Elektronen und dem Gittersystem kann
das thermische Gleichgewicht wieder hergestellt werden.
Für das lokale optische Heizen des Elektronensystems wird in dieser Arbeit ein kon-
tinuierlicher Laser der Photonenenergie ELaser = hν = 2.33 eV verwendet. Bei dieser
Energie treten Übergänge von allen drei Valenzsubbändern ins Leitungsband auf, wie
in Abb. 2.7 gezeigt. Die Position der Übergänge im k-Raum ist durch die Auswahlregel
der Energieerhaltung ECB(~k) − Evb(~k) = hν bestimmt, mit vb = HH, LH oder SH und
unter Vernachlässigung des Translationsimpulses des absorbierten Photons. Mit den Di-
spersionsrelationen ECB(~k) = Eg + ~2~k2 (2m∗CB)−1 und Evb(~k) = Evb − ~2~k2 (2m∗vb)−1
9Höhere Heizleistungen haben bei vielen Versuchen die Heizwiderstände zerstört, so dass 100mW für
die verwendeten Heizwiderstände die technisch gegebene Obergrenze für die Heizleistung darstellt.
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Abbildung 2.7
Optische Übergänge in GaAs bei
Anregung mit einer Laserenergie
von 2.33 eV. Übergänge finden von
allen drei Valenzsubbändern HH,
LH und SH statt. Die mittlere
Überschussenergie pro Elektronen
beträgt 〈Eexcess〉 = 504.5meV.
Die nach der Emissionskaskade
optischer Phononen verbleibende
Überschussenergie führt zu einer
Erhöhung der Elektronentempera-
tur Te, während die Gittertem-
peratur TL nahezu unbeeinflusst
bleibt.
Die GaAs-Bandstruktur ist Ref. [9]
entnommen.
des Leitungs- und Valenzbandes in parabolischer Näherung (mit EHH = ELH = 0 und
ESH = −∆SO) ergeben sich die k-Zustände
|~ktransition| = ~−1
√
2 (hν − Eg + Evb) m
∗
CBm
∗
vb
m∗CB +m
∗
vb
, (2.24)
bei denen die Übergänge auftreten. Die Überschussenergie der Elektronen beträgt also
Eexcess =
~2k2transition
2m∗CB
= (hν − Eg + Evb) · m
∗
vb
m∗CB +m
∗
vb
(2.25)
=

681meV für HH→ CB
465meV für LH→ CB
339meV für SH→ CB.
(2.26)
Die Werte in Abb. 2.7 beziehen sich auf eine realistischere Bandstruktur, die für größere
k-Zustände Korrekturen zur parabolischen Näherung beinhaltet, und weichen daher et-
was von den Werten in Gl. (2.26) für eine vereinfachte, parabolische Bandstruktur ab. Die
mittlere Überschussenergie pro Elektron im Leitungsband unter Berücksichtigung der re-
lativen Übergangswahrscheinlichkeiten aus den verschiedenen Valenzbandzuständen (vgl.
Abschnitt 2.1.2) beträgt 〈Eexcess〉 = 505meV. Der Großteil der Überschussenergie wird
innerhalb von ∼ 100 fs durch eine Emissionskaskade von optischen Phononen mit Ener-
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gien von ELO−Phonon ≈ 35meV und ETO−Phonon ≈ 33meV [54, 55] abgegeben, wodurch
die heiß angeregten Elektronen näher an die Leitungsbandunterkante relaxieren (graue
Pfeile in Abb. 2.7). Über Elektron-Elektron-Streuung stellt sich innerhalb von wenigen
Pikosekunden eine thermische Verteilung dn(E) = D(E) f(E, Te) dE der an die Leitungs-
bandunterkante relaxierten Elektronen ein, gegeben durch die Zustandsdichte D(E) des
Leitungsbandes und der Fermi-Verteilung f(E, Te), die die resultierende Elektronentem-
peratur Te beinhaltet. Auf deutlich langsameren Zeitskalen von ∼ 1 ns findet zum einen
Elektron-Phonon-Streuung statt, durch die ein Teil der noch im Elektronensystem ver-
bliebenen Überschussenergie an das Kristallgitter transferiert werden kann und durch die
das Elektronen- und Gittersystem näher zum gemeinsamen, thermischen Gleichgewicht
zurückkehren, und zum anderen Elektron-Loch-Rekombination, durch die ein weiterer
Teil der Überschussenergie der Leitungsbandelektronen verloren geht.
Abbildung 2.8 a zeigt zwei Temperaturmessungen der relaxierten Leitungsbandelektronen
Te bei optischer Anregung mit einem kontinuierlichen Laser der Energie E = 1.59 eV als
Funktion der Gittertemperatur TL aus Ref. [56], jeweils für eine p- und eine n-dotierte
GaAs-Probe (schwarze bzw. rote Symbole). Die Elektronentemperatur wurde mittels Pho-
tolumineszenz bestimmt, wie in Abschnitt 3.2.2 beschrieben wird. Für TL > 25K sind für
beide Probendotierungen das Elektronensystem und das Kristallgitter im thermischen
Gleichgewicht und besitzen dieselbe Temperatur Te = TL. Unterhalb von 25K jedoch
ist die Elektronentemperatur durch die heiße, optische Anregung erhöht gegenüber der
Gittertemperatur. Dieses Temperaturverhalten lässt sich durch die verschiedenen, tem-
peraturabhängigen Elektronen-Streuprozesse erklären, über die die relaxierte Elektronen-
verteilung ihre Überschussenergie an das Kristallgitter abgeben kann [57], wie in der Si-
mulation in Abb. 2.8 b für eine Gittertemperatur von TL = 8K zu sehen: für Te > 25K ist
die Emission optischer Phononen (rote Kurve) der dominante Prozess, mit dem das Elek-
tronensystem Energie abgeben kann, während unterhalb von 25K die piezo-elektrische
Elektronen-Phonon-Streuung (gestrichelte, schwarze Kurve) der dominante Kanal zur
Energieübertragung an das Kristallgitter ist. Dabei werden Elektronen durch eine kleine
elektrische Polarisation aufgrund der Deformation des Kristallgitters durch ein Phonon
gestreut. Die Energieverlustrate für die piezo-elektrische Elektron-Phonon-Streuung un-
terhalb von 30K beträgt aber nur 104 − 105 eV s−1 und ist damit viel geringer als die
Energieverlustrate von ≥ 106 eV s−1 durch Emission optischer Phononen, die oberhalb
von 25K einen sehr effizienten Kanal zur Energieabgabe für das Elektronensystem und
zur Thermalisierung mit dem Kristallgitter bietet. Dies führt dazu, dass die Überhitzung
des Elektronensystems relativ zur Gittertemperatur nur bei tiefen Temperaturen auftritt
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c)
Abbildung 2.8
Optisches Heizen des Elektronensystems: a)
Temperaturmessungen Te der heiß angereg-
ten Elektronen (ELaser = 1.579 eV) nach
der Intrabandrelaxation durch die Emissi-
onskaskade optischer Phononen für eine p-
und eine n-dotierte GaAs-Probe (schwar-
ze bzw. rote Symbole, n, p ∼ 1013 cm−3)
als Funktion der Gittertemperatur TL. Für
TL < 25K ist die Elektronentemperatur
um einige Kelvin erhöht gegenüber der Git-
tertemperatur. b) Simulation der Energie-
verlustraten für verschiedene Elektronen-
Streuprozesse für eine Gittertemperatur von
TL = 8K. Unterhalb von Te ≈ 25K
ist die piezo-elektrische Elektron-Phonon-
Streuung (gestrichelte, schwarze Kurve) der
dominante Prozess, während für Te ≥
25K die Emission optischer Phononen (ro-
te Kurve) einen viel effizienteren Kanal zur
Energieabgabe und zur Thermalisierung des
Elektronensystems mit dem Gitter bietet. c)
Die ortsaufgelöste Temperaturverteilung in
einer n-GaAs-Probe mit n = 1.4·1016 cm−3
bei Anregung mit einer Strahlbreite von
7.5µm (FWHM) zeigt eine maximale Elek-
tronentemperatur von Te = 32K im Zen-
trum der Laseranregung, die mit zunehmen-
dem Abstand Gaussförmig auf die Gitter-
temperatur TL = 4.2K abfällt. Aus [14,
56].
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und bei TL ≈ 25K verschwindet.
Unterhalb von 25K kann die Elektronentemperatur aber sehr stark gegenüber der Gitter-
temperatur erhöht sein, wie im Abb. 2.8 c zu sehen ist (aus Ref. [14]). Hier ist eine orts-
aufgelöste Messung der Elektronentemperatur durchgeführt worden bei einer optischen
Anregung mit einem stark fokussierten Laserstrahl. Im Zentrum der Elektronenvertei-
lung bei r = 0 beträgt die Elektronentemperatur Te = 32K und fällt mit zunehmendem
Abstand auf die Temperatur des Kristallgitters von 4.2K ab. Obwohl die theoretische
Beschreibung des Laser-induzierten Temperaturprofils laut Ref. [58] unter der Annah-
me einer konstanten Wärmeleitfähigkeit eine kompliziertere mathematische Form besitzt,
lässt es sich laut Ref. [14] zufriedenstellend durch eine Gauss-Funktion beschreiben. Die
Breite der Temperaturverteilung von ca. ±30µm ist aufgrund von Diffusion deutlich grö-
ßer als der anregende Laserstrahl, der eine Halbwertsbreite von ca. 7.5µm besitzt. Der
mittlere Temperaturgradient durch dieses optische Heizen des Elektronensystems beträgt
also ∂T∂x ≈ 0.9Kµm−1 bzw. 900Kmm−1 und genügt somit prinzipiell den Anforderungen
für die Untersuchung des Spin-Seebeck-Transports in GaAs (s. Abschnitt. 2.3.2).
2.3.4 Seebeck-Transport in GaAs
Seebeck-Transport beschreibt die Drift von Ladungsträgern in einem Temperaturgra-
dienten. Er ist auch Grundlage des Spin-Seebeck-Transports in n-GaAs, dessen Unter-
suchung das Hauptziel dieser Promotionsarbeit darstellt. Daher werden hier die theore-
tischen Grundlagen des Seebeck-Transports auf Basis der linearisierten Boltzmann-
Transportheorie vorgestellt.
Die gesamte, zeitliche Änderung der Fermi-Verteilung im Nichtgleichgewicht df(~r,~k, t)/dt
unter Einfluss eines elektrischen Felds ~E und eines Temperaturgradienten ~∇T muss durch
Streuprozesse geschehen. Aus diesem Ansatz ergibt sich (s. z.B. Ref. [59])
df(~r,~k, t)
dt
=
d~r
dt
· ~∇f + d
~k
dt
· ~∇~kf +
∂f
∂t
=
(
∂f
∂t
)
Streu
(2.27)
mit
d~r
dt
= ~v,
d~k
dt
= − e
~
~E,
~∇f = ∂f
∂T
· ~∇T + ∂f
∂EF
· ~∇EF = −E − EF
T
· ∂f
∂E
· ~∇T − ∂f
∂E
· ~∇EF
und ~∇~kf =
∂f
∂E
· ~∇~kE =
∂f
∂E
· ~~v
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⇒ ∂f
∂t
=
[
e
(
~E +
~∇EF
e
)
+
E − EF
T
~∇T
]
~v · ∂f
dE
+
(
∂f
∂t
)
Streu
. (2.28)
Die Fermi-Energie EF (~r) muss im Falle eines vorliegenden Temperaturgradienten eben-
falls als ortsabhängig behandelt werden. Der Ausdruck ~E +
~∇EF
e = −~∇Φec beschreibt
den Gradienten des elektrochemischen Potentials Φec. Mit dem Relaxationszeitansatz(
∂f
∂t
)
Streu
= f−f0τp und unter Verwendung von
∂f
∂E =
∂f0
∂E lässt sich die Nichtgleichgewichts-
verteilung f , die sich unter dem Einfluss des elektrischen Feldes ~E und des Temperatur-
gradienten ~∇T im stationären Fall ∂f∂t = 0 einstellt, durch die Gleichgewichtsverteilung
f0
(
E(~k), T
)
=
[
exp
(
E(~k)−EF
kBT
)
+ 1
]−1
ausdrücken:
f
(
~r,E(~k), t
)
= f0
(
E(~k), T
)
+
[
e
(
~E +
~∇EF
e
)
+
E − EF
T
~∇T
]
~v · τp · ∂f0
dE
(2.29)
Hierbei sind auch die Elektronengeschwindigkeit ~v
(
E(~k)
)
und die Impulstreuzeit τp
(
E(~k)
)
Funktionen der Energie bzw. des ~k-Vektors. Mit Hilfe dieser Nichtgleichgewichtsverteilung
kann die elektrische Stromdichte
~j = −e
∫
~v(E) · D(E) · f(E, T ) dE (2.30)
= −e
∫
~v(E) · D(E) · f0(E, T ) dE︸ ︷︷ ︸
=0
−e2
∫
~v(E) ·
(
~v(E) ·
[
~E +
~∇EF
e
])
· τp(E) · D(E) · ∂f0
∂E
dE
−e
∫
~v(E) ·
(
~v(E) · ~∇T
)
· E − EF
T
· τp(E) · D(E) · ∂f0
∂E
dE (2.31)
= σel ·
(
~E +
~∇EF
e
)
︸ ︷︷ ︸
~jel
+σel · S ·
(
−~∇T
)
︸ ︷︷ ︸
~jth
(2.32)
berechnet werden. Sie setzt sich aus dem elektrisch induzierten Beitrag~jel = σel ·
(
−~∇Φec
)
durch den Gradienten des elektrochemischen Potentials und dem thermisch induzierten
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Beitrag ~jth = σel · S ·
(
−~∇T
)
durch den Temperaturgradienten zusammen10. Hieraus
ergeben sich die Ausdrücke für die elektrische Leitfähigkeit
σel =
∫
e2 · v2x(E) · τp(E) · D(E) ·
(
−∂f0
∂E
)
dE
=
∫
σ(E) ·
(
−∂f0
∂E
)
dE (2.33)
und für den Seebeck-Koeffizienten
S = −
∫
e · v2x(E) · E−EFT · τp(E) · D(E) ·
(
−∂f0∂E
)
dE∫
e2 · v2x(E) · τp(E) · D(E) ·
(
−∂f0∂E
)
dE
= −kB
e
·
∫
σel(E) · E−EFkBT ·
(
−∂f0∂E
)
dE∫
σel(E) ·
(
−∂f0∂E
)
dE
, (2.34)
die sich widerum mit Hilfe der differentiellen, elektrischen Leitfähigkeit
σel(E) := e
2 · v2x(E) · τp(E) · D(E) (2.35)
darstellen lassen [60]. Für Metalle und entartete Halbleiter, bei denen die Fermi-Energie
EF weit im Leitungsband liegt, lassen sich die Ausdrücke für σel und S mit der Näherung
−∂f0∂E = δ(E − EF ) weiter vereinfachen. Da in dieser Arbeit aber eine GaAs-Probe mit
einer Dotierung am MIT untersucht wird, für die diese Näherung nicht gilt, müssen die
allgemeinen Ausdrücke (2.33) und (2.34) betrachtet werden. Anhand der Darstellung mit
Hilfe der differentiellen, elektrischen Leitfähigkeit lässt sich qualitativ leicht erkennen,
welche Bandstruktureigenschaften zu großen, thermisch induzierten Strömen führen,
~jth =
kB
e
· ~∇T ·
∫
σel(E) · E − EF
kBT
·
(
−∂f0
∂E
)
dE
=
kB
e
· ~∇T ·
∫
e2 · v2x(E) · τp(E) · D(E) ·
E − EF
kBT
·
(
−∂f0
∂E
)
dE, (2.36)
die auch für die Untersuchung des Spin-Seebeck-Transports nützlich wären: Die Ablei-
tung der Fermi-Verteilung −∂f0∂E hat eine symmetrische Glockenform um E = EF herum
10Die Bezeichnungen von ~jel und ~jth als elektrisch und thermisch induzierte Beiträge zur Gesamtstrom-
dichte sind streng genommen physikalisch nicht ganz gerechtfertigt, da der Gradient des chemischen
Potentials ~∇EF , der mit in ~jel einfließt, auch aufgrund des Temperaturgradienten zustande kommen
kann, so dass ~jel sowohl elektrische als auch thermische Ursachen haben kann.
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mit einer Breite von ca. kBT , so dass das Produkt
E−EF
kBT
·
(
−∂f0∂E
)
, das im Ausdruck
(2.36) für die thermisch induzierte Stromdichte auftaucht, eine antisymmetrische Form
hat. Im Falle eines symmetrischen Verlaufs der differentiellen, elektrischen Leitfähigkeit
um EF herum würde das Integral also komplett verschwinden und ~j = 0 ergeben. Ideal
für große, thermisch induzierte Ströme sind große, asymmetrische Zustandsdichten um
EF herum.
0 5 10 15 20 25
0.0
0.2
0.4
0.6
0.8
1.0
1.2
I(
E F
) /
 I
(E
F=
0)
EF (meV)
b)
0 5 10 15 20 25
-0.2
0.0
0.2
E (meV)
-1.0
-0.5
0.0
0.5
1.0
D
(E
) (
10
16
 c
m
-3
 m
eV
-1
)
D
(E
)⋅(
E
-E
F)
⋅∂
f 0/
∂E
(1
01
6  c
m
-3
 m
eV
-1
)
EF = 1 meV 10 meV 20 meV
T = 10 K
a)
Abbildung 2.9
Simulation der Seebeck-Ströme für
Leitungsbandtransport in GaAs bei T =
10K: a) Energieabhängige Beiträge
DCB(E) · (E−EF ) · ∂f0∂E der Elektronen
zur Seebeck-Stromdichte für die drei
Fermi-Energien EF = 1meV, 10meV
und 20meV (farbige Kurven). Außer-
dem ist die Zustandsdichte DCB(E) ∝√
E eingezeichnet (graue Kurve), die die
Asymmetrie der Verläufe bestimmt. b)
Integration der obigen Verläufe, normiert
auf I(EF = 0). Die maximale, ther-
misch induzierte Stromdichte tritt bei
EF ≈ 1meV auf, also wenn die Fer-
mi-Energie knapp oberhalb der Leitungs-
bandsunterkante liegt. Hier liegt der op-
timale Kompromiss zwischen Asymme-
trie der Zustandsdichte und ihrer Abso-
lutgröße um EF herum vor.
Für 3D-Halbleiter mit DCB(E) ∝
√
E ist die Situation in Abb. 2.9 a für T = 10K an
drei Beispielen dargestellt. Neben der Zustandsdichte (graue Kurve) sind die Verläufe
von DCB(E) · (E − EF ) · ∂f0∂E für EF = 1meV, 10meV und 20meV (rote, grüne und
blaue Kurve) simuliert worden. Die höchste Asymmetrie ist gerade dann gegeben, wenn
die Fermi-Energie an der Leitungsbandunterkante liegt, EF ≈ 0. Allerdings ist dann
auch die Zustandsdichte um EF herum klein, was sich auf die resultierende, thermisch
induzierte Stromdichte (2.36) auswirkt. Je höher die Fermi-Energie ins Leitungsband
rutscht, beispielsweise durch Erhöhen der Dotierdichte, desto größer wird zwar die für
den Transport relevante Zustandsdichte, aber umso mehr nimmt auch die Asymmetrie
der Zustandsdichte um EF herum ab. Man muss also einen Kompromiss zwischen der
Asymmetrie und der Absolutgröße der Zustandsdichte finden. Die Integrale über die Ver-
läufe I = ∫ DCB(E) · (E − EF ) · ∂f0∂E dE sind in Abb. 2.9 b gezeigt. Die Simulation er-
gibt die größte, thermisch induzierte Stromdichte (unter Vernachlässigung der Energieab-
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hängigkeiten der mittleren Elektronengeschwindigkeiten
〈
v2x(E)
〉
und der Impulsstreuzeit
τp(E)) für EF ≈ 1meV (roter Datenpunkt). Für die in Kapitel 5 vorgestellten Messun-
gen des Spin-Seebeck-Transports in n-GaAs wird die Fermi-Energie EF auch bei tiefen
Gittertemperaturen durch das lokale optische Heizen der Probe um wenige meV in das
Leitungsband angehoben (s. Abschnitt 5.1) und liegt damit nahe am optimalen Fall für
große Seebeck-Ströme.
Für die Nutzung thermo-elektrischer Effekte, wie beispielsweise bei der thermo-elektri-
schen Spannungserzeugung, sind insbesondere 2- und 1-dimensionale Halbleiterstruktu-
ren interessant, welche genau die geforderten Merkmale der Zustandsdichte besitzen. Ein
anderer Ansatz zur Optimierung der thermo-elektrischen Eigenschaften besteht in der
Verzerrung der Zustandsdichte durch Implementation von bestimmten Fremdatomen in
einen Halbleiterkristall, die zusätzliche, recht scharf verteilte Energiezustände innerhalb
des Valenz- oder Leitungsbandes erzeugen können, wie beispielsweise Thallium-Atome in
p-PbTe [61] oder Stickstoff-Atome in n-GaAs [62].
Da bei der Untersuchung des Spin-Seebeck-Effekts in n-GaAs neben den thermo-elektri-
schen Eigenschaften auch lange Spindephasierungszeiten wichtig sind, die ebenfalls durch
die Bandstruktur beeinflusst werden, muss auch hier ein Kompromiss gesucht werden. In
dieser Arbeit werden Messungen an einer GaAs-Probe mit Dotierung am MIT vorgenom-
men, die zwar nicht gezielt für thermo-elektrische Effekte optimiert ist, aber sich durch
sehr lange Spindephasierungszeiten τs ≥ 100 ns bei tiefen Temperaturen auszeichnet. Die
Messung der Seebeck-Koeffizienten der Probe werden in Abschnitt 3.1.3 vorgestellt.
2.4 Spinkaloritronik: Stand der Forschung
Das Forschungsgebiet der Spinkaloritronik ist nach der Entdeckung des Spin-Seebeck-
Effekts 2008 durch Uchida et al. [4] als Teilgebiet der Spintronik entstanden, das die
Untersuchung und Nutzung von Thermo-Spin-Effekten zum Inhalt hat. Analog zur Ther-
moelektrik wird in der Spinkaloritronik der Transport von Spins durch Wärme und umge-
kehrt der Transport von Wärme durch Spins behandelt. Neben der Grundlagenforschung
an interessanten, thermisch getriebenen Spintransportphänomenen bietet die Spinkalori-
tronik auch die wirtschaftlich reizvolle Aussicht auf effiziente, rein elektrische Spannungs-
erzeugung [63, 64]. Übersichtsartikel zu dem Forschungsgebiet Spinkaloritronik finden
sich in den Referenzen [2, 3]. Im Folgenden wird aber auch ein grober Überblick über
den Stand der Forschung zum Spin-Seebeck-Effekt in magnetischen Materialien gege-
ben, welcher in den meisten, bisher veröffentlichen Arbeiten auf dem Gebiet der Spin-
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kaloritronik untersucht wurde. Darüber hinaus wurden aber auch Thermo-Spin-Effekte
in nicht-magnetischen Halbleitern theoretisch vorhergesagt, nämlich der Spin-Nernst-
Effekt [6567] als Analogon zum elektrisch induzierten Spin-Hall-Effekt [12, 44, 68, 69]
und die thermisch induzierte Spinpolarisation [70] als Analogon zur Strom-induzierten
Spinpolarisation (engl. current-induced spin polarisation, CISP) [43, 7173]. Der expe-
rimentelle Nachweis dieser Thermo-Spin-Effekte in nicht-magnetischen Halbleitern steht
bisher aber noch aus.
Der Spin-Seebeck-Effekt ist das spin-basierte Analogon zum Seebeck-Effekt, deren
Grundlagen in Abschnitt 2.3.4 behandelt wurden. Er beschreibt die Drift von Spins in
einem Temperaturgradienten und die Ausbildung einer Spin-Spannung E↑F−E↓F durch die
Akkumulation von Nichtgleichgewichts-Spins an den Enden der Probe. Der Effekt wurde
2008 von Uchida et al. in dem ferromagnetischen Metall Ni81Fe19 entdeckt[4]. Eine ex-
perimentelle Hürde stellt dabei die Messung einer Spin-Spannung dar. Hierzu hat sich die
Ausnutzung des inversen Spin-Hall-Effekts (ISHE) in Platin-Streifen, die auf der Pro-
be angebracht werden, bewährt (s. Abb. 2.10 a): Die akkumulierten Nichtgleichgewichts-
Spins an den Enden der Probe diffundieren in die Platin-Streifen hinein und werden
über den inversen Spin-Hall-Effekt abhängig von ihrer Spinausrichtung abgelenkt. Auf
diese Weise wird der Spinstrom in das Platin hinein (in z-Richtung), der proportional
zur Nichtgleichgewichts-Spinakkumulation in der Probe unter dem Streifen ist, in einen
elektrischen Strom entlang des Platinstreifens (in y-Richtung) konvertiert und ist als
Spannungsabfall Uy ∝ sx über den Platinstreifen messbar. Da die Spinausrichtung der
Nichtgleichgewichtsakkumulation an den beiden Enden der Probe entgegengesetzt ist,
muss sich auch die über den beiden Platin-Streifen an den Probenenden gemessene ISHE-
Spannung im Vorzeichen unterscheiden. Genau das ist auch gemessen worden, wie in
Abb. 2.10 b,c gezeigt ist. Insbesondere nimmt die ISHE-Spannung betraglich linear mit
dem Temperaturunterschied ∆T über der Probe zu, wie für den Spin-Seebeck-Effekt
wegen der Proportionalität der Nichtgleichgewichts-Spinakkumulation zum Temperatur-
gradienten zu erwarten ist.
Für großes Aufsehen hat eine unerwartete Ortsabhängigkeit der Spinakkumulation bei
diesen Messungen gesorgt. Die Spinakkumulation durch den Spin-Seebeck-Effekt sollte
eigentlich auf der Längenskala der elektronischen Spindiffusionslänge, welche in magne-
tischen Metallen im nm-Bereich liegt, von den Probenenden weg abklingen. Stattdessen
konnten die ISHE-Spannungen über der gesamten, 6mm langen Probe gemessen werden
und verschwanden nur in der Probenmitte (Abb. 2.10 d). Damit war die Drift der spin-
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Abbildung 2.10
Spin-Seebeck-Effekt in magnetischen Mate-
rialien: a) Der Temperaturgradient entlang
der Probe induziert einen spinpolarisierten
Strom js ∝ dT/dx und führt im statio-
nären Fall somit zu einer Nichtgleichgewichts-
Spinakkumulation an den Enden der Pro-
be. Die damit erzeugte, lokale Spinspannung
E↑F − E↓F lässt sich über den inversen Spin-
Hall-Effekt (ISHE) in Platin-Streifen auf der
Probe messen, indem die in das Platin hin-
ein diffundierenden Spins durch spinabhän-
gige Streuung in einen elektrischen Strom
und folglich in einen Spannungsabfall über
den Platinstreifen konvertiert werden. b,c) Die
ISHE-Spannungen an den beiden Enden der
Probe steigen linear mit dem Temperaturgra-
dienten an, zeigen aber ein entgegengesetztes
Vorzeichen, da sie von der Ausrichtung der
akkumulierten Nichtgleichgewichtsspins unter
dem Platin abhängen. d) Überraschend ist
die gemessene Ortsverteilung der thermisch
induzierten Spinakkumulation, die sich über
die gesamte, 6mm lange Probe erstreckt, ob-
wohl die elektronische Spinakkumulation nur
im Bereich der Spindiffusionslänge von weni-
gen Nanometern an den Probenenden erwar-
tet wird. e) Grund dafür ist ein senkrecht zur
Probenebene zeigender Temperaturgradient,
der sich aufgrund des dicken Substrats aus-
bildet und zu longitudinalen Spin-Seebeck-
Effekten über der gesamten Probe führt, die
über die Platin-Streifen gemessen werden. Ein
transversaler Seebeck-Effekt konnte bisher
noch nicht nachgewiesen werden.
Grafiken a,b,c,d) sind aus [4] entnommen.
T0 T1
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polarisierten Elektronen als Ursache für die Spinakkumulation, die offensichtlich nicht
nur an den Enden der Probe auftrat, sondern über der gesamten Probe (abgesehen von
ihrer Mitte), in Frage gestellt. 2010 wurden entsprechende Spin-Seebeck-Messungen an
dem magnetischen Halbleiter GaMnAs von Jaworski et al. berichtet [74], die qualitativ
dieselben Ergebnisse lieferten und selbst bei Unterbrechen des Elektronenflusses durch
Durchtrennen der halbleitenden GaMnAs-Schicht eine unveränderte Spinakkumulation
über der Probe zeigten. Zur gleichen Zeit wurde der Spin-Seebeck-Effekt in dem ferro-
magnetischen Isolator LaY2Fe5O12 von Uchida et al. beobachtet [75], in dem keine be-
weglichen Elektronen vorliegen, die eine Nichtgleichgewichts-Spinakkumulation erzeugen
könnten. Damit war klar, dass der Spintransport bei diesen Spin-Seebeck-Messungen
in den verschiedenen, ferromagnetischen Materialien nicht durch das Elektronensystem
getragen wird. Theoretisch wurde ein Magnon-Phonon-vermittelter Spintransport-Effekt
vorgeschlagen, um die experimentellen Beobachtungen zu erklären [76, 77]. Danach kop-
peln die Magnonen in der ferromagnetischen Schicht an die langreichweitigen Phononen
im dem Substrat, die die lokale Temperatur an das Magnonensystem vermitteln, das wi-
derum aufgrund der thermischen Magnetisierungsfluktuationen lokale Spinströme in die
Platin-Streifen hinein erzeugt auf Basis des spin pumping-Effekts. In diesem Modell wurde
die Rolle des Substrats bei den Spin-Seebeck-Messungen erstmals betont. Mittlerweile
ist bekannt, dass das Substrat noch deutlich größere Auswirkungen hat: Da die Proben-
schicht in diesen Messungen über das Substrat lokal geheizt wird, welches mehrere 100µm
dick ist, ist die Annahme eines homogenen, ausschließlich in der Probenebene liegenden
Temperaturgradienten ~∇T = dTdx~ex, der zur Interpretation der Messdaten betrachtet wur-
de, nicht gerechtfertigt. Wie in Abb. 2.10 e skizziert, bildet sich durch das dicke Substrat
auch ein out-of-plane-Gradient dTdz senkrecht zur Probenebene aus, der Spinströme, egal ob
durch spinpolarisierte Elektronen oder Magnonen, direkt in z-Richtung hervorrufen kann
[78]. Dieser out-of-plane-Gradient wechselt sein Vorzeichen in der Probenmitte, wodurch
das unerwartete Ortsverhalten der ISHE-Spannungen bei den Spin-Seebeck-Messungen
erklärt werden kann. Ebenso ist dabei ersichtlich, dass die Unterbrechung des Spinstromes
durch Durchtrennen der Probenschicht wie in Ref. [74] keinen Einfluss auf die gemesse-
nen Spannungen macht. Die experimentellen Beobachtungen basieren nämlich nicht auf
einem transversalen (d.h. in der Probenebene liegenden), sondern auf einem longitudina-
len Spin-Seebeck-Effekt senkrecht zur Probenebene [79].
Versuche, den transversalen Spin-Seebeck-Effekt durch Minimierung des Substratein-
flusses zu beobachten, waren meines Wissens nach bisher nicht erfolgreich [80]. Das mag
u.a. daran liegen, dass die Messmethode des ISHE in Pt anfällig für unbeabsichtigte, über-
lagerte Messsignale durch einen anomalen Nernst-Effekt (ANE) ist, der aufgrund einer
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Magnetisierung des sonst paramagnetischen Metalls an der Grenzschicht zur ferromagne-
tischen Probe (proximity-Effekt) hervorgerufen wird. Diese unbeabsichtigten ANE-Signale
lassen sich durch Verwendung von Goldstreifen (statt Platinstreifen) elimineren, liefern
dafür aber schwächere ISHE-Signale für die Detektion des Spin-Seebeck-Effekts [81, 82].
Da sich außerdem die elektronische Nichtgleichgewichts-Spinakkumulation in ferromagne-
tischen Metallen nur auf wenigen Nanometern an den Probenenden ausbildet, dürfte sich
der Nachweis des elektronischen, transversalen Spin-Seebeck-Effekts über den inversen
Spin-Hall-Effekt in paramagnetsichen Metallstreifen aufgrund der begrenzten Ortsauf-
lösung äußerst schwierig erweisen.
Hier bieten optische Messmethoden in nicht-magnetischen Halbleiter wie n-GaAs ei-
ne mögliche Alternative zur Untersuchung des transversalen Spin-Seebeck-Transports:
mit Hilfe von Laser-induzierten Temperaturgradienten, die in der Größenordnung dTdx ∼
1K/µm liegen können (vgl. Abschnitt 2.3.3) und optischen Messmethoden, die eine Orts-
auflösung ≤ 1µm erlauben (vgl. Abschnitt 3.3.3), sollte der Spin-Seebeck-Transport
von optisch erzeugten Spinpaketen prinzipiell auflösbar sein. Solche Messungen stellen
das Hauptziel dieser Promotionsarbeit dar.
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3.1 Experimenteller Aufbau
3.1.1 Optischer Strahlengang der Faraday-Spektroskopie
Für die experimentelle Untersuchung des Spintransports in n-GaAs wurde sich in die-
ser Arbeit der zeit- und ortsaufgelösten Faraday-Spektroskopie bedient. Bei diesem
2-Strahlen-Experiment wird ein Anregungsstrahl (engl. pump) verwendet, um mittels
optischer Spinorientierung eine Spinpolarisation im Elektronensystem der GaAs-Probe
anzuregen, welche dann mit einem Detektionsstrahl (engl. probe) mit Hilfe des Faraday-
Effekts gemessen wird (siehe Kapitel 2.1). Zusammen mit der in Abschnitt 3.3 beschriebe-
nen Datenauswertungsmethode erlaubt dieses magneto-optische pump-probe-Experiment
die Analyse der Spindynamik auf Zeitskalen von über 100 ns und auf Längenskalen von
einigen 10µm wobei die räumliche Auflösung sogar bei ca. 0,5µm liegt.
Der Strahlengang ist in Abb. 3.1 gezeigt. Die Funktionen der einzelnen optischen Kom-
ponenten werden im Folgenden erklärt. Die Komponenten sind durchnummeriert, um sie
einfacher in Abb. 3.1 wiederzufinden.
Ti:Saphir-Laser
Herzstück der zeitaufgelösten Faraday-Spektroskopie ist ein Ti:Saphir-Festkörperlaser
2© (Modell Tsunami, Hersteller Newport Spectra-Physics), der eine Emission ultrakurzer
Laserpulse von ca. 2 ps Länge (FWHM) in einem durchstimmbaren Photonen-Energie-
bereich von 1,1271 eV bis 1,7969 eV erlaubt. Dadurch ist der Tsunami optimal geeig-
net für resonante optische Anregung im Bereich der GaAs-Bandlückenenergie von ca.
1,519 eV (bei tiefen Temperaturen, s. Abschnitt 2.1.1) sowie von Exzitonen- und Stör-
stellenübergängen bei leicht niedrigeren Energien. Von dem gesamten Emissionsspektrum
des Ti:Saphir-Kristalls wird durch einen doppelbrechenden Filter (engl. birefrigent filter,
BiFi) nur ein schmalbandiger Anteil mit einer Breite von δEPuls ≈ ±0, 5meV um die
Zentralenergie herum in der Laserkavität gehalten und verstärkt, was die energetische
Auflösung der Faraday-Messungen bestimmt. Die zeitliche Auflösung des optischen Ex-
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Abbildung 3.1
Optischer Strahlengang der orts- und zeitaufgelösten Faraday-Spektroskopie. Die Funktionen der
einzelnen optischen Elemente werden im Text erläutert.
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periments ist durch die zeitliche Pulsbreite δtPuls ≈ ±1 ps gegeben. Der zeitliche Abstand
der aufeinanderfolgenden Pulse ist durch die Laserkavitätslänge vorgegeben und beträgt
Trep = 12, 5 ns.
Zeitliche Verzögerung der Anregungs- und Detektionspulse
Nach Durchlaufen einer Einkoppelstrecke 3© werden die senkrecht zur Tischoberfläche
linear polarisierten Laserpulse in einem nicht-polarisierenden Strahlteilerwürfel 4© in je
zwei Teilpulse räumlich aufgeteilt, die die Anregungs- und Detektionspulse für die zeitauf-
gelöste Faraday-Spektroskopie bilden. Beide Teilpulse durchlaufen daraufhin jeweils eine
Verzögerungsstrecke (engl. delay line), über die die optischen Weglängen der Pulse bis zur
Probe und somit die Zeiten des Auftreffens auf der Probe eingestellt werden können. Die
Detektionspulse durchlaufen eine durch fest positionierte Spiegel aufgebaute statische
Verzögerungsstrecke 5©, während die Anregungspulse mit Hilfe eines variabel positionier-
baren Retroreflektors eine variable Verzögerungsstrecke 6© durchlaufen. Durch das Ver-
fahren des Retroreflektors auf einer `delay = 60 cm langen Schiene kann die Strecke der An-
regungspulse vom Strahlteilerwürfel bis zur Probe variiert werden, wodurch sich ein Lauf-
zeitunterschied von ∆tmax = 2 · `delay/c = 4ns ergibt, der das experimentell zugängliche
Zeitfenster für zeitaufgelöste Faraday-Messungen darstellt. Die beiden Verzögerungsstre-
cken sind so aufgebaut, dass die Zeitverzögerung der Anregungspulse relativ zu den festen
Zeitpunkten der Detektionspulse auf der Probe zwischen ∆t = tprobe − tpump = −0, 7 ns
und +3, 3 ns liegt. Auf diese Weise ist es möglich, Faraday-Signale auch vor der Anregung
eines Spinpakets durch einen Anregungspuls zu detektieren. Dies kann z.B. dienlich sein,
um statische Untergrundsignale zu identifizieren oder um Spinsignale von vorherigen An-
regungspulsen zu beobachten, wie bei der resonanten Spinverstärkung (s. Abschnitt 3.3.2).
Intensitäten und Polarisationen der Anregungs- und Detektionsstrahlen
Nach den Verzögerungsstrecken werden die Intensitäten und Polarisationen des Anregungs-
und des Detektionsstrahls unabhängig voneinander eingestellt. Die zeitlich mittleren Leis-
tungen der Strahlen 〈P 〉 werden jeweils mit Hilfe einer Kombination aus einem rotier-
baren λ/2-Verzögerungsplättchen 7© und einem Würfelpolarisator 10© eingestellt, in-
dem das λ/2-Plättchen die lineare Polarisationsachse des jeweiligen Strahls relativ zu
der optischen Achse des Polarisators verdreht, so dass nur der auf die optische Achse
des Polarisators projizierte Anteil der einfallenden Strahlpolarisation transmittiert wird.
〈P 〉 = 〈P0〉 · cos2 (α− αPol) ist die zeitlich mittlere Leistung des Strahls hinter dem Po-
larisator, wobei 〈P0〉 und α die Strahlleistung und der Winkel der Polarisationsachse
(gemessen relativ zur Vertikalen) vor dem Polarisator sind und αPol den Winkel der op-
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tischen Achse des Polarisators zur Vertikalen angibt. Typische mittlere Anregungs- und
Detektionsstrahlleistungen sind 〈Ppump〉 = 500µW und 〈Pprobe〉 = 100µW. Die Detek-
tionsleistung wird typischerweise niedriger gehalten als die Anregungsleistung, um eine
Beeinflussung des zu untersuchenden Spinsystems durch die Detektionspulse zu vermei-
den.
Die Anregungspulse durchlaufen nach dem Polarisationswürfel mit horizontal eingestell-
ter Polarisationsachse ein elektrisch steuerbares, variables Verzögerungsplättchen 11© aus
Flüssigkristallen (engl. liquid crystal variable retarder, LCVR, Hersteller Meadowlark),
dessen Verzögerungsvermögen zwischen 0 · λ und ∼ 0.9 · λ durch Ausrichten der Flüssig-
kristalle durch eine angelegte Spannung kontinuierlich eingestellt werden kann. Der LCVR
wird bei allen Messungen mit λ/4-Verzögerung betrieben, um die lineare Polarisation der
Anregungspulse in eine zirkulare Polarisation umzuwandeln, die für die optische Spin-
anregung benötigt wird (s. Abschnitt 2.1.2). Die Detektionspulse behalten ihre vertikal
eingestellte lineare Polarisation hinter dem Polarisationswürfel bei, um sie zur Messung
der Spinpolarisation mittels Faraday-Rotation verwenden zu können (s. Abschnitt 2.1.3).
Fokussierung der Strahlen auf die Probe
Nach den Leistungs- und Polarisationseinstellungen treffen der Anregungs- und der De-
tektionsstrahl, die nun parallel zueinander mit 5mm horizontalem Versatz verlaufen, auf
eine f = 25mm-Linse 14©, die die Strahlen in den gemeinsamen Brennpunkt auf der Pro-
be fokussiert. Die Intensitätsverteilungen der Strahlen in der Probe ergeben sich aus den
Strahlprofilen in der Probe und den zeitlich mittleren Leistungen 〈P 〉 der Strahlen, die
vor dem Kryostaten gemessen werden,
IPuls(~x, t) =
2 〈P 〉Trep
2piσ20
· exp
[
− (x− x0)
2 + (y − y0)2
2σ20
]
· exp
[
− z
Λ
]
× ...
...× 1√
2piδt
· exp
[
− (t−
z
c )
2
2δt2
]
(3.1)
mit 0 ≤ z ≤ d. Der Faktor EPuls = 2 〈P 〉Trep gibt die gesamte Energie aller Photonen pro
Puls an, wobei der Faktor 2 darin die Halbierung der mittleren Leistungen der Strahlen
aufgrund der rotierenden Schlitzscheiben 8© (engl. chopper) im Strahlengang korrigiert.
σ0 und (x0, y0) sind die Breite und der Mittelpunkt des jeweiligen, als gaussförmig ange-
nommen lateralen Strahlprofils auf der Probenoberfläche (bei z = 0). Eine tiefenabhängige
Änderung der Strahlbreite aufgrund der Fokussierung σ(z) = σ0
√
1 + ( zz0 )
2 wird hier ver-
nachlässigt, da die Rayleigh-Länge der Strahlen im Vakuum z0 = 2piσ20λ
−1 ≈ 750µm
beträgt, was einer Verbreiterung der Strahlen von maximal 30% über die Probendicke
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von d = 520µm ausmacht. Λ gibt die Eindringtiefe des Strahls in der Probe an.
Der zeitliche Verlauf der Pulse wird ebenfalls als gaussförmig betrachtet. c = c0/n ist die
Lichtgeschwindigkeit in der Probe, die im Vergleich zur Vakuumlichtgeschwindigkeit c0
aufgrund des Brechungsindex n ≈ 3.5 (in der Nähe der Bandlücke bei tiefen Temperatu-
ren [83]) verringert ist. Ein Puls braucht etwa 6 ps, um die Probe zu durchlaufen, was viel
schneller ist als jegliche in den Experimenten relevante Zeitskalen für die Spindynamik,
die im Bereich von 100 ps − 100 ns liegen. Daher kann der zeitliche Verlauf der Pulse in
der Probe der Einfachheit halber auch als δ-Funktion angenähert werden (vgl. Abschnitt
2.2.1).
Um eine möglichst starke Fokussierung und somit eine möglichst hohe räumliche Auflö-
sung in den Messungen zu erzielen, wird die Divergenz der Strahlen vor dem Kryostaten je-
weils durch ein Linsensystem um die rotierenden Schlitzscheiben 8© minimiert. Zudem ist
der Kryostat 15©, in dem die Probe montiert ist, auf einer 3D-verfahrbaren Halterung ge-
lagert, mit der eine Feinpositionierung der Probe in den Überlappbereich von Anregungs-
und Detektionsstrahl vorgenommen werden kann. Die so erreichten Strahlbreiten auf der
Probe betragen σ0 ≈ 10µm, was einer Halbwertsbreite von δ = 2σ0
√
2 ln 2 = 2.35σ0 ≈
23.5µm (FWHM) entspricht.
Der Anregungsstrahl wird mittig auf die Linse geleitet und trifft folglich senkrecht auf
die Probe, während der Detektionsstrahl unter einem Winkel von 11◦ auf die Probe fällt.
In der Probe wird dieser Winkel nach dem Brechungsgesetz auf ca. 3◦ verringert, was zu
einem horizontalen Versatz von ca. 29µm zwischen Anregungs- und Detektionsstrahl bei
Austritt aus der Probe (z = d = 520µm) führt. Das Faraday-Signal ist dadurch um ca.
35% verringert im Vergleich zu kollinear verlaufenden Strahlen. Ein kollinearer Strahlver-
lauf lässt sich aber für Experimente, bei denen die Anregungs- und Detektionspulse vom
selben Laser stammen und somit dieselbe Photonenenergie besitzen, nicht realisieren, da
der Anregungsstrahl nicht in den Detektionsarm gelangen darf und somit vorher geblockt
werden muss, was nur durch eine räumliche Separation möglich ist.
Der Umlenkspiegel 12©, der den Anregungsstrahl auf die Fokussierlinse leitet, ist mit zwei
Schrittmotoren ausgestattet, um den Anregungsstrahl innerhalb einer Messreihe auto-
matisiert auf der Probe (relativ zum pump-probe-Überlapp) verfahren zu können und so
räumlich aufgelöste Messungen zu ermöglichen.
Kryostat
Der Flusskryostat 15© (Typ ST-300, Hersteller Janis) erlaubt das Abkühlen der Probe mit
flüssigem Helium auf Temperaturen von nominell bis zu T (LHe) = 4.2K. Die Probe befin-
det sich dabei in einem Hochvakuum von 10−5 − 10−6 mbar. Die Kühlung geschieht über
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einen Kupferkühlfinger, der in Kontakt mit dem flüssigen Helium ist (s. Abschnitt 3.1.2).
Optischer Zugang der Laserstrahlen zur Probe wird durch vier Fenster aus doppelbre-
chungsfreiem Quarzglas (engl. fused silica) ermöglicht, von denen aber nur zwei genutzt
werden. Der Kryostat zeichnet sich durch seine kompakte Bauweise aus und besitzt im
Fensterbereich eine Tiefe von lediglich 27mm. Dadurch können stark fokussierende Op-
tiken wie die f = 25mm-Linsen 14© oder sogar Mikroskopobjektive mit einer Brennweite
von 15mm für die Strahlfokussierung verwendet werden.
Der Kryostat befindet sich zwischen den Polschuhen eines Elektronmagneten, dessen Ma-
gnetfeld ~B = B · ~ey senkrecht zur Strahlrichtung in der Probenebene liegt. Somit können
die optisch angeregten Spins in dem transversalen Magnetfeld zur Präzession gebracht
werden, um die Spindynamik zu untersuchen.
Hinter dem Kryostaten werden der Anregungs- und der Detektionsstrahl über eine zweite
f = 25mm-Linse wieder parallelisiert, um den Detektionsstrahl durch eine Irisblende 16©
in den Detektionsarm des Strahlengangs zu leiten, während der 5mm versetzte Anre-
gungsstrahl an der Irisblende geblockt wird.
Messprinzip der Faraday-Rotation
Zur Messung der sehr kleinen Faraday-Rotationen des Detektionsstrahls, die typischer-
weise im Bereich 1µrad − 100mrad liegen, wird eine entsprechend sensitive Messmethode
benötigt. Um ein möglichst großes Signal-Rausch-Verhältnis zu erzielen, wird der Detekti-
onsstrahl hinter dem Kryostaten zuerst durch eine Präzisionslochblende 17© (engl. pinhole)
mit einem Durchmesser von 150µm fokussiert, um diffuses Streulicht aus dem Detekti-
onsstrahl herauszufiltern. Danach durchläuft der Strahl ein λ/2-Verzögerungsplättchen
18© und einen polarisierenden Strahlteilerwürfel 19©, der den Strahl nach den horizon-
tal und vertikal polarisierten Anteilen räumlich aufteilt. Die Teilstrahlen werden auf je
eine Photodiode 20© (bezeichnet mit A und B) fokussiert, deren Spannungssignale pro-
portional zu den Leistungen1 der horizontal und vertikal polarisierten Teilstrahlen sind,
UA,B ∝ Ph,v ∝ |Eh,v|2. Dabei bezeichnet Eh,v die elektrische Feldamplitude der horizon-
tal und vertikal polarisierten Teilstrahlen. Eine Änderung der Polarisationshauptachse
des Detektionsstrahls aufgrund einer Faraday-Rotation θF bedeutet eine Änderung der
horizontal und vertikal polarisierten Anteile des Strahls, wie in Abb. 3.2 gezeigt, und führt
somit zu einer Änderung der Diodenspannungen. Wenn die Polarisationshauptachse unter
1Die Reaktionszeit der Photodioden und der Elektronik in der Diodenbrücke ist viel länger als die
Laserrepetitionszeit Trep = 12.5 ns, so dass die von den Photodioden verarbeiteteten Leistungen P =
T−1rep ·
∫ Trep
0 PPuls(t) dt den über die Repetitionszeit gemittelten Leistungen der ultrakurzen Pulse
entsprechen.
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Ev
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θF
Abbildung 3.2
Messprinzip der Faraday-Rotation: Die
lineare probe-Polarisation wird beim Di-
odenausgleich auf 45◦ vor dem po-
larisierenden Strahlteilerwürfel gedreht
(schwarzer Pfeil), um so bei Eintreten
einer Faraday-Rotation θF der Polari-
sationshauptachse des Detektionsstrahls
(roter Pfeil) einen statischen Hintergrund
im Messignal der Photodioden (UA −
UB)/(UA + UB) zu minimieren und ei-
ne maximale Sensitivität zu erzielen.
einem Winkel α auf den Strahlteilerwürfel trifft, lässt sich die Faraday-Rotation aus den
Diodenspannungen gemäß
UA − UB
UA + UB
=
|Ev|2 − |Eh|2
|Ev|2 + |Eh|2
=
|E0|2 · sin2 (α+ θF )− |E0|2 · cos2 (α+ θF )
|E0|2 · sin2 (α+ θF ) + |E0|2 · cos2 (α+ θF )
= − cos (2α+ 2θF ) = − cos 2α︸ ︷︷ ︸
Untergrund
+ 2θF · sin 2α︸ ︷︷ ︸
Prop.faktor
+O(θ2F ). (3.2)
berechnen. Im letzten Schritt wurde eineTaylor-Entwicklung für kleine Faraday-Winkel
vorgenommen. Im Allgemeinen erhält man also eine kleine Signaländerung porportional
zu θF auf einem großen Untergrundsignal. Die Diodenbrücke 20© beinhaltet bereits Ope-
rationsverstärker, die die Summen- und Differenzsignale UA±UB der Diodenspannungen
liefern.
Um eine möglichst hohe Messsensitivität zu erhalten, wird vor einer Faraday-Messung
ein Diodenausgleich vorgenommen, indem die Polarisationshauptachse des Deketionss-
trahls vor dem polarisierenden Strahlteilerwürfel durch das λ/2-Plättchen auf α = 45◦
gedreht wird. Dadurch sind die Intensitäten der Teilstrahlen hinter dem Strahlteilerwürfel
gleich groß und das Untergrundsignal verschwindet. Gleichzeitig wird so der Proportio-
nalitätsfaktor maximiert. Tritt nun eine Faraday-Rotation ein, so ist
UA − UB
UA + UB
= − cos (90◦ + 2θF ) = sin (2θF ) ≈ 2 θF
⇒ θF = 1
2
· UA − UB
UA + UB
. (3.3)
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In diesem Fall lässt sich die höchste Messsensitivität bei den Lock-In-Verstärkern einstel-
len, die zur elektronischen Datenaufnahme verwendet werden, wie im Folgenden beschrie-
ben wird.
Elektronische Datenaufnahme mittels Lock-In-Verstärker
Um ein möglichst großes Signal-Rausch-Verhältnis bei der Messung der kleinen Fara-
day-Rotationen zu erzielen, werden die Diodenspannungen UA ± UB , aus denen sich das
Faraday-Signal nach Gl. (3.3) berechnen lässt, zuerst durch Spannungsvorverstärker
mit Bandpassfunktion (Model SR560 Low-Noise Preamplifier, Hersteller Stanford Rese-
arch Systems) geleitet, die eine erste, grobe Rauschunterdrückung bewirken, und dann
mit Lock-In-Verstärkern (eng. lock-in amplifier, LIA) aufgezeichnet, die eine zweite, sehr
effiziente Rauschunterdrückung gewährleisten. Lock-In-Verstärker filtern aus einem ver-
rauschten Eingangssignal den Anteil einer bestimmten Referenzfrequenz heraus, während
alle anderen Frequenzen, insbesondere Rauschen, unterdrückt werden.
Um diese Rauschunterdrückung nutzen können, werden der Anregungs- und der Detekti-
onsstrahl jeweils durch rotierende Schlitzscheiben 8© (engl. chopper) mit den Frequenzen
fpump = 6.4 kHz und fprobe = 400Hz moduliert. Innerhalb jeder Halbperiode dieser Mo-
dulationen, in denen die Strahlen auf die Probe gelangen, liegen viele tausende Anregungs-
bzw. Detektionspulse. Die Diodenbrücke 20© ist aber aufgrund ihrer beschränkten Reak-
tionszeit nicht sensitiv auf die Laserrepetitionsfrequenz fLaser = T−1rep = 80MHz und
verarbeitet daher nur die über die Repetitionsperiode gemittelten Leistungen.
Das Differenzsignal UA − UB , das die Faraday-Rotation beinhaltet, ist zweifach modu-
liert, wie in Abb. 3.3 gezeigt: es wird nur dann eine Faraday-Rotation gemessen, wenn
zum einen die Detektionspulse auf die Probe gelangen und zum anderen vorher eine Spin-
polarisation sz durch die Anregungspulse in der Probe erzeugt wurde. Um dieses Signal
zu demodulieren, wird eine Doppel-Lock-In-Stufe aus zwei digitalen Lock-In-Verstärkern
(Typ 7260 bzw. 7265, Hersteller EG&G) verwendet. Der erste Lock-In-Verstärker erhält
dabei die schnelle Frequenz fpump als Referenzsignal, deren Anteil aus dem Eingangssignal
UA − UB herausgefiltert wird. Hierbei tritt eine Signalverstärkung auf, die so ausgelegt
ist, dass ein Signal, das dem vollen Sensitivitätsbereich USen,fast entspricht, mit einer Am-
plitude von 2.5V ausgegeben wird, Uout = Uin(fpump) ·U−1Sen,fast · 2.5V. Das resultierende
Signal nach der ersten Demodulation ist nur noch mit der langsamen Frequenz fprobe mo-
duliert und wird an den zweiten Lock-In-Verstärker geleitet, der die zweite Demodulation
mit fprobe als Referenzfrequenz durchführt. Diese zweistufige Demodulationsmethode des
Differenzsignals UA − UB wird als fast-slow -Demodulation bezeichnet.
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Abbildung 3.3
Datenaufnahme mittels Lock-In-Verstärkern: Das zweifach modulierte Signal UA − UB , welches um
den Faktor 10 vorverstärkt ist, wird durch eine fast-slow -Methode mit einer Doppel-Lock-In-Stufe
demoduliert, während das einfach modulierte, unverstärkte Signal UA + UB mit einem einzelnen
Lock-In-Verstärker demoduliert werden kann.
Das Summensignal UA+UB dient gemäß Gl. (3.2) zur Normierung des Differenzsignals auf
die am Detektor ankommende Leistung des Detektionsstrahls, UA+UB ∝ |Ev|2 + |Eh|2 ∝
P ′probe. Die probe-Leistung ist (abgesehen von kleinen, meist unbeabsichtigten Transmissi-
onsänderungen durch eine veränderte Besetzung der Elektronenzustände durch den pump-
Strahl) unabhängig von der Spinpolarisation in der Probe und somit unabhängig von der
pump-Modulation. Das Summensignal ist daher nur einfach moduliert mit der Frequenz
fprobe und kann durch einen einzelnen Lock-In-Verstärker (Typ SR830, Hersteller Stan-
ford Research Systems) demoduliert werden.
Abb. 3.3 zeigt die Demodulation der Diodenspannungen mittels Lock-In-Verstärkern gra-
fisch.
Unter Berücksichtigung der Verstärkungsfaktoren für die Signale UA ± UB durch die
Vorverstärker G± und durch die Doppel-Lock-In-Stufe ergibt sich das Faraday-Signal
θF =
1
2
· UA − UB
UA + UB
=
1
2
· G+
G−
· USen,fast
2.5V
· Ufast−slow
USR830
(3.4)
aus den demodulierten Ausgangssignalen der Lock-In-Verstärker Ufast−slow und USR830.
In Tabelle 3.1 sind die in den Messungen standardmäßig verwendeten Einstellungen der
Lock-In-Verstärker aufgeführt.
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Tabelle 3.1
Typische Einstellungen der Lock-In-Verstärker
LIA Signal Demodulationsart fref TC Sensitivität
EG&G 7265
UA − UB zweifach fast 6.4 kHz 640µs 100mVEG&G 7260 slow 400Hz 50ms 100mV
SR 830 UA + UB einfach slow 400Hz 30ms 1V
Heizstrahl für Spin-Seebeck-Transport
Um Spin-Seebeck-Transport in einem Temperaturgradienten zu untersuchen, hat sich
das lokale Heizen des Elektronensystems mit einem weiteren Laserstrahl als effizient her-
ausgestellt (s. Abschnitt 2.3.3). Als Lichtquelle für diesen Heizstrahl dient ein diodenge-
pumpter, frequenzverdoppelter Nd:YVO4-Festkörperlaser 1© (Typ Millenia Xs, Herstel-
ler Newport Spectra-Physics), der normalerweise zum optischen Pumpen eines Ti:Saphir-
Lasers Tsunami verwendet wird. Da das Labor mit zwei Lasersystemen aus jeweils einem
Millenia- und einem Tsunami -Laser ausgestattet ist, wird der zweite Millenia-Laser zum
lokalen Heizen der Probe für die Untersuchung des Spin-Seebeck-Transports verwendet.
Er emittiert einen kontinuierlichen, grünen Strahl der Wellenlänge λ = 532nm (entspre-
chend E = 2.33 eV) mit vertikaler, linearer Polarisation, der über einen nichtpolarisie-
renden Strahlteilerwürfel 13© kollinear mit dem Anregungsstrahl auf die Probe geleitet
wird. Der Umlenkspiegel 12©, der den Strahl auf den Strahlteilerwürfel lenkt, ist mit zwei
Schrittmotoren ausgestattet, um den Heizstrahl während einer Messreihe gezielt positio-
nieren zu können (relativ zum Detektionsstrahl) und somit den Temperaturgradienten im
Bereich des pump-probe-Experiments variieren zu können.
Die hohe Photonenenergie von 2.33 eV führt zu heißer Elektronenanregung mit entspre-
chender Überschussenergie, was in einer Temperaturerhöhung des Elektronensystems im
Bereich des Heizstrahls und folglich in einem Temperaturgradient resultiert, der Vor-
aussetzung für Ladungs- und Spin-Seebeck-Transport ist. Durch die Elektronenanre-
gung aus allen drei Valenzsubbändern und durch seine lineare Polarisation erzeugt der
Heizstrahl keine unerwünschte Spinpolarisation (s. Gl. 2.3 in Abschnitt 2.1.2), wodurch
sichergestellt wird, dass die untersuchte Spinpolarisation durch den pump-Strahl nicht
verfälscht wird.
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3.1.2 Probenpräparation für Spintransportmessungen
Im Folgenden werden das Probensystem und die Probenpräparation zur Untersuchung
des Spintransports beschrieben. Insbesondere zur Erzeugung von Temperaturgradienten
für die Untersuchung des Spin-Seebeck-Transports wurde viel Aufwand betrieben, um
verschiedene Heizmethoden auszutesten, von denen sich letztlich das optische Heizen mit
einem lokalen Laserstrahl als die effizienteste Methode erwiesen hat. Zuvor wurde jedoch
das resistive Heizen eines Probenendes mit Heizwiderständen versucht zu implementie-
ren, aber ohne Erfolg. In den folgenden Abschnitten werden daher auch die technischen
Schwierigkeiten und die wichtigsten Erkenntnisse bei der Erzeugung von Temperaturgra-
dienten mit den verschiedenen, getesteten Methoden beleuchtet.
Probensystem n-GaAs
Bei dem für die Untersuchung des Spintransports verwendeten Probensystem handelt
es sich um eine n-dotierte bulk -GaAs-Probe aus einem (001)-orientierten Wafer (Her-
steller: Wafer Technology Ltd.). Das Probenstück wurde entlang der natürlichen Spal-
trichtungen (110) und (11¯0) aus dem Wafer herausgespalten und hat die Abmessungen
l×w×d ≈ 14mm×2mm×520µm. Die Siliziumdotierung von n(Si) ≈ 2 ·1016 cm−3 liegt
im Bereich des Metal-Isolator-Übergangs (engl. metal-to-insulator transition, MIT). Hier
ändern sich die elektronischen Eigenschaften von denen eines nicht-entarteten Halbleiters,
bei dem die Fermi-Energie zwischen dem diskreten Donatorniveau und der Leitungsband-
unterkante liegt, zu denen eines entarteten, metallischen Halbleiters, bei dem die Fer-
mi-Energie im Leitungsband liegt. Im Bereich des MIT liegen die Donatoratome so dicht
beieinander, dass die Donatorwellenfunktionen benachbarter Donatoren zu überlappen
beginnen und sich ein Donatorband ausbildet, in dem itineranter Transport möglich ist.
Zwar dominiert bei tiefen Temperaturen die Elektronenstreuung an geladenen Störstellen
wie in einem nicht-entarteten Halbleiter, jedoch scheint die elektrische Leitfähigkeit bei
Extrapolation für T → 0 nicht zu verschwinden, sondern einen endlichen Wert anzuneh-
men. Abb. 3.4 d zeigt die elektrische Leitfähigkeit σel des Probensystems in Abhängigkeit
von der Temperatur, ermittelt aus den 2-Punkt-Messungen der U -I-Kennlinien in Abb.
3.4 c. Dieser Donatorbandtransport der Elektronen ist ideal geeignet für die Untersuchung
des Spintransports, da in diesen Donatorbandzuständen außergewöhnlich lange Spinde-
phasierungszeiten τs ≥ 100 ns und somit lange Spintransportlängen von ∼ 10 − 100µm
bei tiefen Temperaturen auftreten (vgl. Abschnitte 2.2.2 und 2.2.3).
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Elektrische Kontaktierung der Probe
Elektrisch induzierter Spintransport unter einem angelegten elektrischen Feld ~E wird
durch einlegierte Au/Ni/Ge-Kontakte ermöglicht, die die Enden der Probe 5-6mm weit
beidseitig bedecken und nur einen Messbereich von ca. 3mm in der Mitte frei lassen, wie in
Abb. 3.4 a,b gezeigt. An die Probenkontakte wurden zwei Zuleitungskabel mit Leitsilber
angeklebt. Die 2-Punkt-gemessenen U -I-Kennlinien in Abb. 3.4 c zeigen ein Ohmsches
Verhalten des Gesamtsystems (bestehend aus Probe, Zuleitungen und Kontaktstellen).
Über diese Kontakte kann außerdem die Seebeck-Spannung in der Probe bei Anlegen
eines Temperaturgradienten gemessen werden.
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Abbildung 3.4
a,b) Probenpräparation für die Spin-Transport-Messungen. Die GaAs-Probe wird am oberen Ende mit
Indium an den Kühlfinger gelötet, während der Rest der Probe freihängend bleibt. Auf die großflä-
chigen Goldkontakte werden Kupferdrähte zum Anlegen und Messen von Spannungen sowie Gold-
Chromell-Thermocouples zur Bestimmung des mittleren Temperaturgradienten angebracht. Die Deh-
nungsmessstreifen am unteren Probenende dienen als Heizdrähte. c,d) U -I-Kennlinien und elektrische
Leitfähigkeit in Abhängigkeit der Temperatur.
Thermische Kontaktierung der Probe zum Kühlfinger
Für die Erzeugung von Temperaturgradienten mit Heizwiderständen an einem Ende der
Probe ist eine effiziente Kühlung des anderen Probenendes nötig, ohne dass dabei die am
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geheizten Probenende erzeugte Wärme auf anderen Wegen als durch die Probe abfließen
kann. Daher wird das zu kühlende Probenende an dem Kühlfinger des Kryostaten an-
gebracht, während der Rest der Probe freihängend bleibt (Abb. 3.4 a,b). Der Kühlfinger
ist aus einem Stück sauerstofffreiem, hochleitendem (engl. oxygen free high conductivi-
ty, OFHC) Kupfer gefertigt, um bestmögliche thermische Leitfähigkeit und somit auch
eine möglichst effiziente Kühlung der Probe zu gewährleisten. Einen guten thermischen
Kontakt der Probe zum Kühlfinger erhält man durch Löten mit Indium. Dazu müssen
der massive Kühlfinger und die GaAs-Probe mit einer Heizplatte auf ca. 150◦C knapp
unterhalb der Schmelztemperatur von Indium erhitzt werden, da sonst die Wärme des
Lötkolbens zu schnell in den Kühlfinger abfließt und das Indium nicht am Kühlfinger und
auf dem Goldkontakt der Probe haftet. Ein ungewollter aber unvermeidbarer Nebeneffekt
dieser Lötmethode ist, dass die Kühlfingeroberfläche dabei stark oxidiert und die Oxida-
tionsschicht nach dem Abkühlen abgeschmirgelt werden muss, um eine gute Kühlung der
Zuleitungskabel zu erhalten, die um den Kühlfinger gewickelt und zur Probe geführt wer-
den.
Das Ankleben der Probe mit Leitsilber oder das mechanische Anpressen der Probe an
den Kühlfinger sind zwar leichter zu handhaben, zeigten aber bei Betrieb des Heizwi-
derstandes am freihängenden Probenende eine homogene Erwärmung der Probe anstatt
des gewünschten Temperaturgradienten, was auf einen schlechten thermischen Kontakt
zum Kühlfinger hindeutet. Das Anlöten der Probe mit Indium hingegen zeigte, dass das
Probenende am Kühlfinger beim Heizen des anderen Endes auf konstanter Temperatur
bleibt, was für einen guten thermischen Kontakt spricht.
Ein weiteres Problem der Lötmethode ist, dass jegliche Zuleitungskabel erst nach dem Lö-
ten zur Probe geführt werden können, da sonst beim Erhitzen des Kühlfingers auf 150◦C
die Isolierung der Kabel schmelzen kann. Da die Probe aber freihängend an den Kühl-
finger montiert wird, ist beim Umwickeln der Zuleitungskabel um den Kühlfinger größte
Vorsicht angebracht, nicht gegen die Probe zu stoßen, die sofort zerbrechen würde.
Montage von Heizwiderständen auf der Probe
Zum resistiven Heizen der Probe wurden letztlich zwei Arten von Heizwiderständen ge-
testet: 2.7 kΩ SMD-Widerstände und 120Ω Dehungsmessstreifen (Typ 1.5/120 LY11,
Hersteller Hottinger Baldwin Messtechnik GmbH ).
Die SMD-Widerstände sind aufgrund ihrer geringen Abmessungen von L × B × H =
1.6mm × 0.8mm × 0.45mm platzsparend und gut auf dem zu erhitzenden Probenende
positionierbar. Dafür ist das Anlöten von Zuleitungskabeln aufgrund der kleinen Kontakt-
flächen schwierig. Außerdem muss man sehr darauf achten, dass die seitlichen Kontakte
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und die Lötstellen keinen elektrischen Kontakt zur n-dotierten Probe haben, um einen
Kurzschluss zu vermeiden, was aber leider häufig der Fall war. Der hohe Widerstand
erlaubt allerdings hohe Heizleistungen bei moderaten Spannungen und Strömen; z.B. er-
hält man eine Heizleistung von 100mW (die der vom Hersteller angegebenen Belastbarkeit
entspricht) bereits bei einer Spannung von 16V und einem Strom von 6mA. Die SMD-
Widerstände wurden bei den verschiedenen Versuchen mit dem Klebstoff Fixogum auf
der Probe aufgeklebt.
Bei den Dehnungsmessstreifen (DMS) handelt es sich um Konstantandrähte, die mäander-
förmig auf einer isolierenden Kunststoffträgerfolie angebracht sind und im Rahmen dieser
Arbeit als Heizdrahtwicklungen ausgenutzt werden sollten. Das Drahtgitter hat Abmes-
sungen von L × B = 1.5mm × 1.2mm und befindet sich auf einer 6.5mm × 4.7mm großen
Trägerfolie, deren Ränder aber vor dem Anbringen auf der Probe bis knapp an den Draht
heran abgeschnitten werden können. Die isolierende Trägerfolie verhindert einen elektri-
schen Kurzschluss des Drahtes zur Probe, verschlechtert allerdings auch den Wärmefluss
zur Probe. Für eine effiziente Erwärmung des Probenendes wurden zwei Dehnungsmes-
streifen in Reihe geschaltet auf dem Probenende angebracht, einer auf der Vorder- und
einer auf der Rückseite der Probe. Bei einem ersten Test sind die Drähte und Trägerfolien
bei einem Strom von 40mA (entsprechend einer Heizleistung von 384mW) bei tiefen Pro-
bentemperaturen durchgebrannt. Daraufhin wurde nicht nur unter die Trägerfolien eine
dünne Schicht GE Varnish als Klebstoff aufgebracht, sondern auch eine dicke Sicht auf
den Dehnungsmesstreifen, um mehr Volumen zum Abfließen der Wärme bereitzustellen
(s. Abb. 3.4 b). Auf diese Weise haben die Dehnungsmesstreifen bis zu Strömen von 40mA
gehalten. Höhere Ströme wurden nicht getestet.
Neben den oben beschriebenen SMD-Widerständen und Dehnungsmessstreifen, die direkt
auf dem zu erhitzenden Probenende montiert wurden und somit als lokale Wärmequellen
fungierten, wurde auch die Ankopplung des Probenendes an ein zweites Wärmebad, beste-
hend aus einem Kupferblech mit darauf aufgeklebten SMD-Widerständen, getestet. Diese
Methode bietet zwar viel mehr Platz zum Anbringen von vielen Heizwiderständen und von
Temperatursensoren, bereitet aber große Probleme bei der Kühlung des Wärmebades und
für die thermische Ankopplung an die Probe. Das Kupferblech muss auf der einen Seite
guten thermischen Kontakt zum Kühlfinger haben, um entsprechend abgekühlt werden
zu können, allerdings soll auf der anderen Seite die durch die Heizwiderstände erzeugte
Wärme nicht über diesen Kontakt abfließen, sondern über die Probe. Diese beiden gegen-
sätzlichen Anforderungen bilden ein fundamentales Problem dieser Methode. Außerdem
darf das zu erhitzende Probenende nicht starr auf dem zweiten Wärmebad angeklebt
werden, da beim Abkühlen des Kryostaten aufgrund des unterschiedlichen thermischen
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Ausdehnungsverhalten von Probe und Wärmebadhalterung so starke Verspannungen in
der mechanisch empfindlichen Probe auftreten, dass diese zerbricht. Die Ankopplung der
Probe an ein derartiges, zweites Wärmebad hat keine brauchbaren Ergebnisse zur Erzeu-
gung eines Temperaturgradienten ergeben.
Temperaturmessung mittels Thermocouples
Zur Messung des (mittleren) Temperaturgradienten bei resistivem Heizen wurden zwei
Gold-Chromell-Thermocouples neben den elektrischen Zuleitungen auf den Goldkontak-
ten der Probe angebracht (rote und blaue Drähte in Abb. 3.4 a). Gold-Chromell-Thermo-
couples eignen sich für den Einsatz bei kryogenen Temperaturen, da sie im Gegensatz zu
den meisten anderen Thermocouple-Typen eine erhöhte Sensitivität von S ≈ 17µVK−1
im Temperaturbereich von 10-50K besitzen, wie in Abb. 3.5 gezeigt. Das resultiert aus
der Verwendung einer Gold-Eisen-Legierung mit 0.03% Eisenanteil, bei der es durch den
Kondo-Effekt zu einer Erhöhung des Seebeck-Koeffizienten des Golddrahtes bei tiefen
Temperaturen kommt.
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Abbildung 3.5
Kalibrationskurven der Gold-
Chromell-Thermocouples mit den
Seebeck-Koeffizienten S (blaue
Kurve) sowie den Seebeck-
Spannungen UTC =
∫
S(T ) · dT
(schwarze Kurve) als Funktion der
Temperatur.
Die Gold- und Chromelldrähte haben einen Durchmesser von 0.076mm, eine Länge von je
5-7mm und eine dünne Teflonschicht als Isolierung. Jeweils ein Ende eines Gold- und eines
Chromelldrahtes werden zusammengeschweißt, um die nötige elektrische Verbindung zwi-
schen den Thermocouple-Drähten herzustellen, und mit dem elektrisch isolierenden, aber
gut wärmeleitenden Lack GE Varnish auf die Goldkontakte geklebt. Die anderen, freien
Enden der Drähte werden an Kupferdrähte angelötet, über die die Seebeck-Spannung in
den Thermocouples gemessen und anhand der Kalibrationskurve Abb. 3.5 in eine Tem-
peraturänderung umgerechnet werden kann. Beim Löten der Goldrähte ist zu beachten,
dass mit Löttemperaturen < 200◦C gearbeitet wird, da sonst der Golddraht schmilzt.
Die Thermocouple-Drähte müssen, abgesehen von den Kontaktstellen zur Probe und zu
den Zuleitungskabeln, freihängend sein, um eine Verfälschung des Temperaturverlaufs
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in den Thermocouples und der Seebeck-Spannungen durch ungewollte, weitere thermi-
sche Kontakte zu vermeiden. Durch die geringen Durchmesser und vergleichsweise großen
Längen der Drähte wird sichergestellt, dass nur ein geringer Anteil des Wärmestroms, der
bei der Erzeugung eines Temperaturgradienten durch die Probe fließt, über die Thermo-
couples abfließen kann. Für eine zuverlässige Temperaturmessung mit den Thermocouples
muss sichergestellt werden, dass die Lötstellen zu den Zuleitungskabeln auf der Referenz-
temperatur des Kühlfingers sind und sich nicht erwärmen, wenn sich die auf der Probe
aufgeklebten Enden bei Anlegen eines Temperaturgradienten erwärmen. Dazu werden die
Zuleitungskabel mehrfach stramm um den Kühlfinger gewickelt und nur die letzten 1-
2mm ihrer Enden mit den Lötstellen vom Kühlfinger abgehoben, um einen elektrischen
Kurzschluss zum Kühlfinger auszuschließen.
Das Anlöten der Thermocouples und der Zuleitungskabel an eine auf den Kühlfinger
aufgeklebte Steckerleiste ist zwar deutlich leichter als das Verlöten der in der Luft hän-
genden Enden der Thermocouples und Zuleitungskabel, bringt allerdings ein Problem der
Kühlung mit sich. Bei der Verwendung einer Steckerleiste hatte sich gezeigt, dass die-
se nicht auf die Kühlfingertemperatur heruntergekühlt werden konnte, sondern konstant
bei etwa 80-150K blieb. Da die Temperatur der Verbindungsstellen zu den Zuleitungs-
kabeln aber für die Umrechnung der Seebeck-Spannungen in Temperaturunterschiede
möglichst genau bekannt sein muss, war eine quantitative Temperaturmessung so nicht
möglich. Deshalb wurde daraufhin ohne Steckerleiste gearbeitet, indem die Zuleitungs-
kabel um den Kühfinger gewickelt und die Lötstellen zu den Thermocouples möglichst
nah am Kühlfinger angebracht wurden. Dennoch hat sich die Temperaturmessung mit-
tels Thermocouples als sehr schwierig und unzuverlässig herausgestellt, wie im folgenden
Abschnitt beschrieben wird.
3.1.3 Thermoelektrische Charakterisierung: Seebeck-Messungen
Abbildung 3.6 a zeigt den Versuch einer thermoelektrischen Charakterisierung der Pro-
be anhand von Seebeck-Messungen. Aufgetragen sind die Änderung der über der Pro-
be abfallenden Seebeck-Spannung ∆Usample als Funktion des Temperaturunterschieds
∆T = T2 − T1 zwischen geheiztem und kalten Probenende, der mittels der Thermocoup-
les bestimmt wurde, für die drei Referenztemperaturen Tref = 10 K, 20K und 30K (blaue,
grüne und rote Datenpunkte). In allen drei Kurven zeigt sich unerwarteter Weise ein nicht-
linearer Verlauf. Das Thermocouple am geheizten Probenende zeigt einen nicht-linearen
Temperaturanstieg um 4-5K mit zunehmender Heizleistung an, während am kalten Ende
ein vergleichsweise kleiner, linearer Temperaturanstieg um 0.2K registriert wird (nicht
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gezeigt). Letzteres deutet darauf hin, dass das Probenende am Kühlfinger gut gekühlt
wird und während des Heizvorgangs annähernd auf der Kühlfingertemperatur Tref gehal-
ten wird.
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Abbildung 3.6
Thermoelektrische Charakterisierung der Probe. a) Seebeck-Messungen für die drei Referenztempe-
raturen Tref = 10K, 20K und 30K (blaue, grüne und rote Datenpunkte). Das nicht-lineare Verhalten
ist physikalisch nicht real und rührt wahrscheinlich von einer fehlerhaften Temperaturmessung mittels
der Thermocouples her. Die gestrichelten Linien zeigen den erwarteten Verlauf gemäß den in b) gezeig-
ten Literaturwerten für die Seebeck-Koeffizienten für eine Probendotierung von n = 5 · 1017 cm−3
(hellblaue Kurve). b) Vergleich der gemessenen Seebeck-Koeffizienten S = ∆Usample/∆T (schwarze
Datenpunkte) aus den in a) markierten Messdaten mit Literaturangaben für verschiedene Probendo-
tierungen (farbige Kurven, aus Ref. [84, 85]).
Das nicht-lineare Verhalten in Abb. 3.6 a ist physikalisch nicht zu erwarten, da die See-
beck-Koeffizienten von GaAs in dem gemessenen Temperaturbereich nach Literaturan-
gaben [84, 85] zu viel größeren Seebeck-Spannungen bei den entsprechenden Tempera-
turunterschieden führen sollten als die gemessenen Spannungen von 90-120µV, sich aber
gleichzeitig nicht derart stark ändern, um eine so deutliche Nichtlinearität ∆Usample(∆T )
hervorzurufen. In Abbildung 3.6 b sind die Literaturdaten zu den Seebeck-Koeffizienten
von GaAs für tiefe Temperaturen und für drei verschiedenen Ladungsträgerdichten dar-
gestellt (hellblaue, graue und orange Kurve). Die hellblaue Kurve für n = 5 · 1017 cm−3
zeigt ein Extremum von S ≈ −0.71mVK−1 bei ca. 8K, was durch den phonon-drag2
zustande kommt. Auch wenn die Dotierung von n = 5 · 1017 cm−3 deutlich höher ist als
in der hier untersuchten Probe, wurden zum Vergleich die nach der hellblauen Kurve
zu erwartenden Seebeck-Spannungen in Abb. 3.6 a als gestrichelte Linien hinzugefügt.
Hieran zeigt sich, dass lediglich die bei sehr kleinen Temperaturunterschieden beobachte-
2Neben den Ladungsträgern fließen auch die Phononen mehrheitlich vom warmen zum kalten Proben-
ende und können so einen zusätzlichen, gerichteten Impuls auf die Elektronen bei Streuprozessen
übertragen.
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ten Steigungen mit den Werten aus den Literaturangaben vergleichbar sind. Tatsächlich
deuten die Literaturdaten für n = 2 · 1017 cm−3 und n = 9 · 1016 cm−3 sogar darauf hin,
dass die Seebeck-Koeffizienten und -Spannungen mit geringerer Dotierdichte betraglich
noch größer werden. Bei den kleinen Temperaturunterschieden ∆T ≤ 0.2K, bei denen
die Messdaten ein vergleichbares Verhalten mit den Literaturdaten zeigen, ist aber eine
zuverlässige quantitative Aussage über die Seebeck-Koeffizienten aufgrund der großen
Temperaturmessungenauigkeit (siehe x-Fehlerbalken in Abb. 3.6 a) nicht möglich.
Um trotzdem einen Eindruck von dem Temperaturverhalten der Seebeck-Koeffizienten
zu gewinnen, sind die Werte in dem eingekreisten Bereich in Abb. 3.6 a für die Berech-
nung von S = ∆Usample/∆T herangezogen worden. Die Ergebnisse sind in Abb. 3.6 b als
offene, schwarze Symbole eingetragen. Die Werte von 100-200µVK−1 sind viel kleiner
als nach den Literaturangaben zu erwarten und zeigen im Rahmen der Fehlerbalken kein
systematisches Temperaturverhalten.
Die Ursache für die unrealistischen Verläufe ∆Usample(∆T ) und S(T ) ist wahrscheinlich
experimenteller Natur und in verfälschten Thermocouple-Spannungen durch die Zulei-
tungskabel zu suchen. Die Kupferdrähte, die im Kryostaten verlegt sind, können aufgrund
von Inhomogenitäten ungewollte Beiträge zur gemessenen Seebeck-Spannung liefern, da
sich dann die Seebeck-Spannungen in den Paaren von Zuleitungskabeln nicht mehr exakt
eliminieren wie im Idealfall homogener Kabel. Dies zeigt sich bereits an großen, tempera-
turabhängigen Untergrundsignalen von einigen 100µV in den Thermocouple-Spannungen
(nicht gezeigt). Falls sich die Zuleitungskabel für die Thermocouples (insbesondere für
das am geheizten Ende) bei den größeren Heizleistungen miterwärmen, kann dies in ei-
ner ungewollten, zusätzlichen Spannungserhöhung resultieren, die sich dann auch in einer
fälschlichen Temperaturerhöhung niederschlägt.
Abgesehen von der unzuverlässigen Temperaturmessung mittels der Thermocouples deu-
ten die kleinen Seebeck-Spannungen von ca. 100µV auf ein weiteres, experimentelles
Problem hin: anscheinend können durch das resistive Heizen mit den Dehnungsmessstrei-
fen nur sehr kleine, reale Temperaturunterschiede ∆T (real) ≤ 0.5K in der Probe erzielt
werden. Dies soll im Folgenden durch eine alternative Temperaturmessmethode mittels
Photolumineszenz überprüft werden.
3.2 Temperaturmessung mittels Photolumineszenz
Im diesem Abschnitt werden zwei Methoden zur Bestimmung der lokalen Temperatur
T (~x) am Ort ~x anhand von Photolumineszenz-Messungen vorgestellt, die eine Alternative
zu der unzuverlässigen Messung von Temperaturänderungen mittels Thermocouples die-
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nen sollen. Bei der Photolumineszenz (PL) lassen sich die Elektronen- und Gittertempera-
turen Te und TL separat bestimmen: die Elektronentemperatur Te findet sich in der spek-
tralen Verteilung des PL-Lichts bei Übergängen aus dem Leitungsband in Valenzband-
oder Akzeptorzustände wieder, während alle Übergänge zwischen Störstellen-gebundenen
Zuständen bei der Gittertemperatur stattfinden, da Elektronen in gebundenen Zuständen
keine Überschussenergie mehr besitzen können und somit mit dem Gitter thermalisiert
sind.
3.2.1 Gittertemperatur
Obwohl beim resistiven Heizen der Probe mit Heizwiderständen das Elektronen- und das
Gittersystem normalerweise im thermischen Gleichgewicht sind und dieselbe Temperatur
Te = TL besitzen, wird dieses thermische Gleichgewicht bei PL-Messungen aufgrund der
heißen Elektronenanregung und der daraus folgenden Erhitzung des Elektronensystems
i.A. zerstört (vgl. Abschnitt 2.3.3). Um den Temperaturverlauf bei resistivem Heizen kor-
rekt (d.h. unbeeinflusst von der Temperaturmessung) zu charakterisieren, muss daher auf
die Gittertemperatur zurückgegriffen werden.
Typische PL-Spektren der ungeheizten GaAs-Probe bei tiefen Temperaturen sind in Abb.
3.7 a zu sehen. Hier wurde die optische Anregung für die PL mit dem Ti:Saphir-Laser bei
einer Anregungsenergie von 1.590 eV am Kühlfinger-nahen Probenende durchgeführt, wie
bei der Transmissionsmessung entlang der Probe in Abb. 3.7 b durch den Pfeil angegeben.
Übergänge treten in zwei Energiebereichen auf, einmal um 1.495 eV herum und einmal
um 1.515 eV herum. Das Spektrum bei 1,495 eV setzt sich laut Ref. [14] aus Donator-nach-
Akzeptor-Übergängen (D0, A0) an der niederenergietischen Flanke und aus Leitungsband-
nach-Akzeptor-Übergängen (e,A0) an der höherenergetischen Flanke zusammen, während
bei 1.515 eV Donator- und Akzeptor-gebundene Exzitonenübergänge stattfinden, wobei
aufgrund der n-Dotierung der Probe die Donator-gebundenen Übergänge (D0, X) hier
dominieren werden. Mit stiegender Referenztemperatur nehmen die Amplituden der PL-
Übergänge ab.
Da die (D0, A0)- und (e,A0)-Übergänge ineinander übergehen und energetisch nicht
separiert sind, lässt sich die Bestimmung der Gittertemperatur anhand der (D0, A0)-
Eigenschaften alleine nicht durchführen. Um dennoch ein Maß für die Gittertemperatur zu
erhalten, wird das Temperaturverhalten der beiden Übergangsgruppen (D0, A0) + (e,A0)
und (D0, X) analysiert. Abb. 3.7 d zeigt die Halbwertsbreiten der beiden Übergangsgrup-
pen als Funktion der Kühlfinger-Referenztemperatur Tref . In beiden Fällen ist ein linea-
rer Anstieg der Halbwertsbreite mit der Referenztemperatur zu beobachten, wobei sich
57
3 Messmethode und Datenanalyse
1.48 1.49 1.50 1.51 1.52
0.0
0.2
0.4
0.6
0.8
1.0
1.2
P
L 
in
te
ns
ity
 (1
03
 c
ou
nt
s/
s)
E (eV)
 5 K
 10 K
 15 K
 20 K
 25 K
 30 K
Tref =
(D0,A0) (e,A0)
(D0,X)
ELaser = 1.59 eV
PLaser = 25 µW
X = 0.50 mm
a)
0.0 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5 3.0
5
6
7
FW
H
M
 (m
eV
)
X (mm)
Tr
an
sm
is
si
on
 (a
.u
.)
PH = 0
PH = 66 mW (D0,A0) + (e,A0)
(D0,X)
Tref = 5 K
b)
c)
kaltes
Ende
geheiztes
Ende
5 10 15 20 25 30
5
6
7
8
9
FW
H
M
 (m
eV
)
Tref (K)
∆Tmax = 1 K
(D0,A0) + (e,A0)
(D0,X)
d) X = 0.50 mm
Abbildung 3.7
Charakterisierung des Temperaturverlaufs bei resistivem Heizen mittels PL. a) Spektren der ungeheiz-
ten Probe bei verschiedenen Referenztemperaturen. Die Halbwertsbreiten der (D0, A0) + (e,A0)-
Übergänge und der (D0, X)-Übergänge sind in d) als Funktion der Temperatur aufgetragen und
zeigen jeweils einen linearen Verlauf, der zur Temperaturmessung verwendet werden kann. b) Pro-
bentopographie entlang der x-Richtung. Der Pfeil gibt die Position des Anregungslasers bei den
Kalibrationsmessungen in a) und d) an. c) Ortsabhängigkeit der Halbwertsbreiten, gemessen entlang
der Probe in x-Richtung, ohne (blau) und mit (rot) Heizen des unteren Probenendes. Die maximale
Temperaturänderung beträgt bei einer Heizleistung von PH = 66mW nur ∆Tmax = 1K im Gegensatz
zu den unzuverlässigen Thermocouple-Messwerten von 4-5K.
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die Übergänge (D0, A0) + (e,A0) (geschlossene Symbole) mit der Temperatur schneller
verbreitern und aufgrund des größeren PL-Signals deutlich weniger Schwankungen un-
terliegen als die Werte für die (D0, X)-Übergänge (offene Symbole). Dieses Verhalten
der Halbwertsbreiten lässt sich offensichtlich für die Bestimmung des Temperaturverlaufs
und des Temperaturgradienten bei Heizen des unteren Probenendes verwenden. Die Halb-
wertsbreiten der Übergänge (D0, A0) + (e,A0) liefern eine Temperaturauflösung von etwa
1K.
In Abb. 3.7 c sind die Halbwertsbreiten der beiden Übergangsgruppen als Funktion der
x-Position auf der Probe gezeigt, einmal ohne Heizen (blaue Datenpunkte) und einmal
unter Heizen des unteren Probenendes mit PH = 66mW (rote Datenpunkte). Die maxi-
male Temperaturänderung bei X = 2.75mm beträgt ∆Tmax = 1K, wobei auch am kalten
Ende bei X = 0.50mm eine Temperaturerhöhung von etwa 0.5K zu beobachten ist. Es
stellt sich also nebem dem Temperaturgradienten auch eine homogene Erwärmung der
Probe ein.
Der mittels PL-Analyse bestimmte Temperaturunterschied von 0.5K zwischen warmen
und kalten Probenende ist in Bezug auf die in Abb. 3.6 gemessenen, kleinen Seebeck-
Spannung viel realistischer als die Thermocouple-Werte von 4-5K. Dennoch zeigt die
PL-Analyse ganz klar, dass die mit resistivem Heizen erreichbaren Temperaturgradienten
von der Größenordnung 1Kmm−1 viel zu klein sind, um Spin-Seebeck-Transport beob-
achten zu können. Deswegen wurde letztlich zum optischen Heizen des Elektronensystems
mit einem Laser als Heizmethode gewechselt, mit der Gradienten in der Größenordnung
von 1000Kmm−1 erreichbar sein sollten, wie im Folgenden gezeigt.
3.2.2 Elektronentemperatur
Die Elektronentemperatur lässt sich aus dem PL-Übergangen (e,A0) bestimmen. Da diese
Übergänge zwischen dem kontinuierlichen Leitungsband und den diskreten Akzeptorzu-
ständen stattfinden, ist die spektrale Verteilung dieser Übergänge ausschließlich durch die
Besetzung der Leitungsbandzustände gegeben,
I(e,A0)(E) ∝ D(E) · f(E, Te) ∝
√
E − E˜CB
exp
[
E−E˜F
kB Te
]
+ 1
. (3.5)
Dabei ist D(E) die Zustandsdichte des Leitungsbandes und f(E, Te) die Fermi-Verteilung
mit der Elektronentemperatur Te. Da die Endzustände der (e,A0)-Übergänge die Akzep-
torzustände sind, die bei EA ≈ 26−27meV [86] oberhalb der Valenzbandoberkante liegen,
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muss die Energieskala in Gl. (3.5) angepasst werden. E˜CB = Eg − EA gibt die Lage der
Leitungsbandunterkante und E˜F = EF − EA die Lage der Fermi-Energie relativ zu den
Akzeptorzuständen an.
Abbildung 3.8
Messung der Elektronentemperatur
mittels PL. a) Fits (schwarze Kur-
ven) nach Gl. (3.5) an die (e,A0)-
Übergänge der PL-Spektren (farbi-
ge Kurven) für Tref = 10K, 20K
und 30K. Der 8meV breite Fitbe-
reich ist gelb hinterlegt. b) Fermi-
Energie E˜F (schwarze und graue Da-
tenpunkte) als Funktion der Referenz-
temperatur für zwei Parametersätze
(α, β,EA), die zur Berechnung der
Leitungsbandunterkante E˜CB gemäß
der Varshni-Formel (2.2) verwen-
det wurden (schwarze und graue Lini-
en). In beiden Fälle wandert die Fer-
mi-Energie mit steigender Tempera-
tur weiter ins Leitungsband. c) Elek-
tronentemperatur Te als Funktion der
Referenztemperatur. Für Tref < 30K
tritt eine deutliche Überhitzung des
Elektronensystems relativ zur Git-
tertemperatur durch die heiße, op-
tische Anregung ein. Mit steigen-
der Referenztemperatur nähern sich
das Elektronen- und das Gittersys-
tem einem gemeinsamen, thermi-
schen Gleichgewicht an, für das Te =
TL gilt (schwarze Linie).
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Abb. 3.8 a zeigt Fits (schwarze Kurven) nach Gl. (3.5) an die (e,A0)-Übergänge der PL-
Spektren für Tref = 10K, 20K und 30K. Der 8meV breite Fitbereich ist gelb hinterlegt.
Wie im vorherigen Abschnitt gezeigt wurde, liegt die Gittertemperatur maximal 2K über
der Referenztemperatur des Kühlfingers, so dass in guter Näherung Tref = TL angenom-
men werden kann. Für jede Referenztemperatur wurden zwei Anpassungen durchgeführt,
bei denen die Leitungsbandunterkante E˜CB = Eg−EA nach der Varshni-Formel (2.2) für
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zwei Parametersätze (α, β,EA) berechnet und festgesetzt wurde (schwarze und graue Linie
in Abb. 3.8 b). Die resultierenden Fitergebnisse E˜F und Te für die beiden Parametersätze
(schwarze und graue Datenpunkte) sind in Abb. 3.8 b,c dargestellt. Die Fermi-Energie
liegt für beide Anpassungen und für alle Temperaturen über der Leitungsbandunterkante,
was auch für Probendotierungen am MIT ungewöhnlich ist und evtl. durch die optische
Anregung der Elektronen weit ins Leitungsband hinein zustande kommen könnte. Für den
Parametersatz 1 (schwarze Datenpunkte) liegt die Fermi-Energie bei T = 5K etwa 3meV
über E˜CB im Leitungsband, während sie für den 2. Parametersatz (graue Datenpunkte)
nur ca. 1 meV darüber liegt. Solche Fermi-Energien nahe der Leitungsbandunterkante
sind nach Abschnitt 2.3.4 ideal geeignet für hohe Seebeck-Ströme. Beide Anpassungen
zeigen denselben Anstieg der Fermi-Energie um ca. 2meV mit der Referenztemperatur.
Die Verläufe für die Elektronentemperatur Te in Abb. 3.8 c zeigen eine deutliche Über-
hitzung des Elektronensystems gegenüber dem Kristallgitter für Tref < 30K, wobei sich
die Elektronentemperatur mit steigender Referenztemperatur immer mehr an das ther-
mische Gleichgewicht zwischen Elektronen- und Gittersystem mit Te = TL (schwarze
Linie) annähert. Die Verläufe für die beiden Parametersätze bilden die Ober- und Unter-
grenze für die möglichen Fitergebnisse. Bei der tiefsten Referenz- bzw. Gittertemperatur
von 5K besitzt das Elektronensystem eine Temperatur von Te ≈ 18K und demonstriert
die Effizienz des optischen Heizens des Elektronensystems. Dieses Temperaturverhalten
passt qualitativ wie quantitativ ausgezeichnet zu den in Abschnitt 2.3.3 vorgestellten
Beobachtungen, was die Zuverlässigkeit der Messmethode für die Elektronentemperatur
mittels PL-Analyse untermauert. Für die Untersuchungen des Spin-Seebeck-Transports
wird diese PL-Analyse in Abschnitt 5.1 unter optischer Anregung mit dem Heiz-Laser
durchgeführt, um den durch das optische Heizen erzeugten Temperaturgradienten im
Elektronensystem zu charakterisieren.
3.3 Messung und Analyse des Spintransports
Die in n-GaAs bei tiefen Temperaturen auftretenden, langen Spindephasierungszeiten von
∼ 100 ns ermöglichen Spintransport über Längen von λdiff =
√
Ds τs ∼ 1 − 10µm durch
Diffusion und sogar über Längen von λdrift = µsEτs ∼ 1 − 100µm durch Drift in einem
elektrischen Feld (vlg. Abschnitt 2.2.3). Bei Messmethoden wie der orts- und zeitaufgelös-
ten Faraday-Spektroskpie, bei denen eine periodische Anregung einer Spinpolarisation
in zeitlichen Abständen von Trep ≤ τs stattfindet, wird die Analyse der Messsignale aber
in dem Sinne erschwert, dass nicht einzelne Spinverteilungen beobachtet werden, son-
dern Überlagerungen von Spinverteilungen vieler aufeinanderfolgender Anregungszyklen.
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In diesem Abschnitt wird die Mess- und Analysemethode beschrieben, die in den Ka-
piteln 4 und 5 für die Untersuchungen des Spintransports unter diesen experimentellen
Voraussetzungen angewandt wird.
3.3.1 Ortsaufgelöste Faraday-Messung bei ausgedehntem
Detektionsstrahlprofil
Die Dynamik einer einzelnen, optisch angeregten Spinverteilung (im Weiteren auch als
Spinpaket bezeichnet) wird durch Gl. (2.13) in Abschnitt 2.2.1 beschrieben: die mittels
Faraday-Rotation gemessene z-Komonente der Spinpolarisation s‖z(x, y, t) (im Folgen-
den der Kürze halber einfach mit sz(x, y, t) bezeichnet) zeigt ein oszillatorisches Verhalten
durch die Spinpräzession im transversalen Magnetfeld mit einer Gaussförmigen latera-
len Verteilung, deren Schwerpunkt sich durch Spindrift im elektrischen Feld verschiebt
und deren Breite mit der Zeit aufrund der Spindiffusion zunimmt, und mit exponentiell
abnehmender Amplitude durch die Spindephasierung. Wie in Abschnitt 2.1.3 durch Gl.
(2.5) beschrieben, ist die resultierende Faraday-Rotation durch ein solches Spinpaket bei
einer punktförmigen Messung am Ort (x, y) und zur Zeit t durch die Integration der Spin-
verteilung entlang z gegeben. Für ein ausgedehntes laterales Detektionsstrahlprofil ergibt
sich die Faraday-Rotation durch zusätzliche Integration über das laterale Spinprofil,
gewichtet mit der normierten, lateralen Intensitätsverteilung des Detektionsstrahls,
θF (∆x˜,∆y˜, t) = V˜
∫∫
s‖z(x−∆x˜, y −∆y˜, t) · Iprobe(x, y) dx dy × ...
... ×
∫ d
0
s⊥z (z, t) dz︸ ︷︷ ︸
=konst.
(3.6)
mit Iprobe(x, y) = 1
2piσ20
· exp
[
−x
2 + y2
2σ20
]
=
θ0
1 + Dst
σ20
· exp
[
− (∆x˜+ vst)
2 + ∆y˜2
4σ20 + 4Dst
]
× ...
... × exp
[
− t
τs
]
· cos
(
g
µB
~
B t
)
. (3.7)
Die Strahlprofile des Anregungs- und des Detektionsstrahls werden als identisch betrach-
tet, d.h. als Gaussförmig mit derselben Breite σ0, da die Strahlen von demselben Laser
stammen, im Wesentlichen dieselbe Strahlpräparation erfahren und insbesondere durch
dieselbe Linse auf die Probe fokussiert werden, wie in Abschnitt 3.1.1 beschrieben. In den
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Gleichungen (3.7) und (3.7) ist lediglich eine laterale pump-probe-Separation (∆x˜,∆y˜)
eingeführt worden, da der Anregungsstrahl im ortsaufgelösten Experiment versetzt vom
ortsfesten Detektionsstrahl positioniert werden kann. Allerdings wird im Folgenden wie
auch in den Messungen in Kapitel 4 und 5 nur eine pump-probe-Separation ∆x˜ entlang der
x-Richtung betrachtet, da die Strahlen in y-Richtung immer bestmöglich in den Überlapp
gebracht werden (∆y˜ = 0).
Bemerkung zur pump-probe-Separation:
∆x˜ = xpump − xprobe beschreibt den experimentell eingestellten Versatz des ortsvaria-
blen pump-Strahls relativ zur ortsfesten Position des probe-Strahls. Für die physikalische
Anschauung ist die umgekehrte Betrachtungsweise meist intuitiver, bei der die Anregung
immer an derselben Stelle stattfindet und die Detektion ortsabhängig vorgenommen wird
mit Versatz ∆x = xprobe − xpump. Unter homogenen Messbedingungen, d.h. unter räum-
lich und zeitlich konstanten Parametern und Feldern wie in Abschnitt 2.2.1 angenommen,
liefern beide Betrachtungsweisen (variable pump-Position bei fester probe-Position und
umgekehrt) dieselbe Physik und unterscheiden sich nur durch ein inverses Vorzeichen in
der Ortskoordinate, so dass sie sich durch Austausch von ∆x˜+ vst←→ ∆x− vst in Glei-
chung (3.7) ineinander überführen lassen.
Für die Präsentation der Messergebnisse wird die physikalisch anschaulichere Darstel-
lung mit Ortskoordinate ∆x = xprobe − xpump gewählt, was für die Untersuchungen des
elektrisch-induzierten Spintransports auch gerechtfertigt ist, da von homogenen Mess-
bedingungen ausgegangen werden kann. Für die Untersuchungen des Spin-Seebeck-
Transports in einem Temperaturfeld mit Gradienten dTdx ist das Vertauschen von An-
regungs- und Detektionsort nicht mehr gerechtfertigt, da an den verschiedenen Orten
unterschiedliche Temperaturen T (xpump) 6= T (xprobe) und somit unterschiedliche, tem-
peraturabhängige Probeneigenschaften Ds(T (x)), µs(T (x)) und τs(T (x)) vorliegen. Der
Temperaturgradient hebt die Spiegelsymmetrie des Probensystems auf. Ein am Ort xpump
angeregtes Spinpaket wird sich anders verhalten als ein am Ort xprobe angeregtes Spin-
paket. Auf dieses Problem wird in Abschnit 5.2 näher eingegangen.
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Unter Verwendung der Ortskoordinate ∆x = xprobe − xpump für die Betrachtung der
Spindynamik relativ zum Anregungsort (statt zum Detektionsort) ist das Faraday-Signal
also gegeben durch
θF (∆x, t) =
θ0
1 + Dst
σ20
· exp
[
− (∆x− vst)
2
4σ20 + 4Dst
]
· exp
[
− t
τs
]
· cos
(
g
µB
~
B t
)
. (3.8)
3.3.2 Resonante Spinverstärkung
Wegen den langen Spindephasierungszeiten in n-GaAs bei tiefen Temperaturen im Ver-
gleich zu der Laserrepetitionszeit Trep ≤ τs wird in den Experimenten nicht die Dynamik
eines einzelnen Spinpakets beobachtet, sondern eine Überlagerung von Spinpaketen von
vielen aufeinanderfolgenden Anregungspulsen. Unter der Annahme, dass sich die einzel-
nen Spinpakete unabhängig voneinander verhalten und sich nicht gegenseitig beeinflussen,
lässt sich das Faraday-Signal als Summe der einzelnen Spinpakete
θF (∆x,∆t, B) =
∑
n
θ0
1 + Dstn
σ20
· exp
[
− (∆x− vstn)
2
4σ20 + 4Dstn
]
· exp
[
− tn
τs
]
× ...
... × cos
(
g
µB
~
B tn
)
(3.9)
mit tn = n · Trep + ∆t (3.10)
angeben. Jedes dieser Spinpakete (mit n indiziert) besitzt zum Zeitpunkt der Messung bei
der experimentell eingestellten pump-probe-Verzögerung ∆t ein charakteristisches Alter
tn = n ·Trep + ∆t. Die Analyse eines solchen zeitaufgelösten Messsignals als Funktion von
∆t bei festem Magnetfeld B und fester pump-probe-Separation ∆x durch Anpassung von
Gl. (3.9) liefert meist keine aussagekräftigen Ergebnisse. Insbesondere ist die Amplituden-
änderung des Messsignals in dem experimentell eingeschränkten Beobachtungszeitfenster
von ∆tmax = 4ns meist so gering, dass die Einflüsse der Spindephasierung, der Spindrift
und der Spindiffusion nicht unterschieden werden können.
Stattdessen hat sich eine Messmethode bewährt, die die experimentell gegebene Zeit-
beschränkung umgeht, indem bei fester pump-probe-Verzögerung ∆t das Magnetfeld B
variiert wird [17, 23, 87, 88]. Bei einer solchen Magnetfeldmessung zeigen sich scharfe Reso-
nanzen bei periodisch wiederkehrenden Magnetfeldern Bres, wie in der Simulation in Abb.
3.9 a demonstriert. Die Simulationsparameter für die lokale Messung bei ∆x = 0µm ohne
Spintransport, d.h. Ds = 0 cm2/s und vs = 0 cm/s, sind Trep = 12.5 ns, ∆t = −0.1 ns,
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Abbildung 3.9
Prinzip der resonanten Spinverstärkung: a) Die Simulation einer lokalen RSA-Kurve zeigt periodisch
im Magnetfeld auftretende Resonanzen, deren Zustandekommen in b) − f) dargestellt ist. Hier sind
die zeitlichen Entwicklungen der Spinpakete der 5 letzten Anregungspulse (farbige Kurven) gezeigt, die
sich aufgrund der langen Spindephasierungszeit τs ≥ Trep überlagern. Die Messung findet zum Zeit-
punkt t = −0.1 ns statt, kurz vor der Anregung des nächsten Spinpakets (graue Kurve). Die Beiträge
der letzten 5 Spinpakete zum Messsignal sind als farbige Punkte eingezeichnet. b) Im Nullfeld findet
keine Spinpräzession statt und die Spins überlagern sich alle konstruktiv, was zu einem maximalen
Messsignal bei B = 0 führt. c) Unter einem kleinen Magnetfeld fangen die Spins an zu präzedieren,
wodurch sie zum Zeitpunkt der Messung unterschiedliche Phasen besitzen, so dass sich die Beiträge
zum Messsignal teilweise kompensieren und das Messsignal kleiner wird. d) Maximale Kompensation
der Beiträge findet bei B = Bres/2 statt, da die Phasenunterscheide von aufeinanderfolgenden Spin-
paketen genau 180◦ betragen. e) Bei Annäherung an das Resonanzfeld Bres kommen die Spinpakete
allmählich wieder in Phase. f) Bei Erreichen des Resonanzfeldes präzedieren die Spinpakete wieder
vollständig in Phase und das Messsignal ist wieder maximal.
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τs = 30 ns und g = −0.44. Das Auftreten der Resonanzen lässt sich anhand der Ab-
bildungen 3.9 b - f erklären: hier ist das zeitliche Verhalten der jüngsten fünf Spinpakete
(farbige Kurven) für verschiedene Magnetfelder gezeigt. Die graue Kurve zeigt das Spin-
paket n = 0, das aber aufgrund der negativen pump-probe-Verzögerung ∆t = −0.1ns
nicht mitgemessen wird.3 Die farbigen Punkte geben die Beiträge der Spinpakete zum
Messsignal an. Die Messignale für die dargestellten Magnetfelder sind in Abb. 3.9 a als
graue Punkte eingetragen.
Im Nullfeld B = 0 präzedieren die Spins nicht und behalten daher ihre ursprüngliche Aus-
richtung bei. Die Spinpakete der aufeinanderfolgenden Anregungspulse überlagern sich
konstruktiv, wie in Abb. 3.9 b zu sehen, und liefern das maximal mögliche Messsignal.
Wenn das Magnetfeld leicht erhöht wird, beginnen die Spinpakete zu präzedieren und be-
sitzen zum Zeitpunkt der Messung i.A. unterschiedliche Phasen (Abb. 3.9 c), so dass sich
die positiven und negativen Beiträge zum Messsignal teilweise kompensieren. Die Gesamt-
polarisation sz(B) verringert sich also mit der Erhöhung des Magnetfeldes im Vergleich
zu sz(B = 0). Wenn das Magnetfeld den Wert erreicht, bei dem die Spinpakete genau
eine halbe Präzessionsperiode vollziehen bevor das nächste Spinpaket angeregt wird, ste-
hen die Spins der aufeinanderfolgenden Pakete immer antiparallel zueinander (Abb. 3.9 d)
und die Kompensation der Beiträge zum Messignal ist maximal. Da das jüngste Spinpa-
ket n = 1 am wenigsten dephasiert ist und somit den betraglich größten Beitrag zum
Messsignal liefert, dabei allerdings aufgrund der Präzession um eine halbe Periode in die
negative z-Richtung zeigt, ist das Signal hier maximal negativ. Wenn das Magnetfeld wei-
ter erhöht wird, gelangen die Spins der einzelnen Pakete bei ihrer Präzession allmählich
wieder in Phase (Abb. 3.9 e), wodurch sich das Messsignal wieder vergrößert. Vollständige
Phasengleichheit zwischen den einzelnen Spinpaketen wird bei dem Magnetfeld erreicht,
bei dem die Spinpakete genau eine ganze Präzessionsperiode vollziehen, bevor das nächste
Spinpaket angeregt wird (Abb. 3.9 f). In diesem Fall zeigen die Spins aller Pakete wieder
in dieselbe, ursprüngliche Richtung und überlagern sich konstruktiv. Zum Zeitpunkt der
Messung ist also dieselbe Situation wie im Nullfeld B = 0 wiederhergestellt. Von hier
an wiederholt sich das Verhalten mit steigendem Magnetfeld. Die nächsten Resonanzen
treten auf, wenn die Spinpakete zwei, drei, vier usw. volle Präzessionsperioden vollziehen
vor dem Auftreffen des nächsten Anregungspulses. Die Resonanzfelder sind also über die
Beziehung
g
µB
~
Bres,m Trep = m · 2pi ⇒ Bres,m = m · 2pi ~
g µB Trep
= m · 12.99mT (3.11)
3Der Detektionsstrahl trifft kurz vor der Anregung dieses Spinpakets auf die Probe.
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definiert (mit einer ganzen Zahl m). Aufgrund der konstruktiven Überlagerung der Spins
bei den entsprechenden Resonanzfeldern wird diese Messmethode resonante Spinver-
stärkung (engl. resonant spin amplification, RSA) genannt. Aus dem Abstand der Reso-
nanzfelder lässt sich der g-Faktor bestimmen. Die Breite der Resonanzen ist ein Maß für
die Spindephasierungszeit: je länger die Spindephasierungszeit ist und je mehr Spinpake-
te sich somit überlagern, desto schärfer (schmaler) werden die RSA-Resonanzen. Unter
Vernachlässigung von Spintransport lässt sich für die Summe in Gl. (3.9) ein analytischer
Ausdruck herleiten, der typischerweise zur Kurvenanpassung an die Messdaten und zur
Extraktion der spindynamischen Parameter τs und g verwendet wird. Die Vernachlässi-
gung des Spintransports ist aber nur gerechtfertigt, wenn die Spintransportlängen klein
sind gegenüber der anfänglichen Breite der Spinpakete, λdrift, λdiff  σ0.
Da in dieser Arbeit aber gerade der Spintransport untersucht werden soll, werden die
Anregungs- und Detektionsstrahlen für eine hohe räumliche (laterale) Auflösung stark
fokussiert (σ0 ≈ 10µm). Die Summe in Gl. (3.9) lässt sich dann nicht mehr durch einen
analytischen Ausdruck ersetzen. Genau wie im Fall einer zeitaufgelösten Messung, ist ei-
ne sinnvolle Kurvenanpassung mit einem solchen Summenausdruck, der viele (prinzipiell
sogar unendlich viele) Summanden enthält, nicht möglich. Im nächsten Abschnitt wird da-
her eine andere Analysemethode von ortsaufgelösten RSA-Messungen zur Untersuchung
des Spintransports vorgestellt.
3.3.3 Fourier-Analyse der RSA
Die Analysemethode, mit der die spindynamischen Parameter τs, g, Ds und vs zuverlässig
aus den RSA-Messungen extrahiert werden können, basiert auf der Separation der Bei-
träge der einzelnen Spinpakete zum RSA-Signal. Für kleine pump-probe-Verzögerungen
|∆t|  Trep lässt sich das RSA-Signal in Gl. (3.9) mit tn ≈ nTrep vereinfachen zu
θF (∆x,B) =
∑
n
θn · cos (nωBB) (3.12)
mit θn =
θ0
1 +
DsnTrep
σ20
· exp
[
− (∆x− vsnTrep)
2
4σ20 + 4DsnTrep
]
· exp
[
−nTrep
τs
]
(3.13)
und ωB = g
µB
~
Trep. (3.14)
Jedes Spinpaket n oszilliert als Funktion des Magnetfelds mit einer eigenen, spezifischen
Frequenz ωn = ngµB~−1Trep = nωB , nämlich mit einem ganzzahliges Vielfachen einer
Grundfrequenz ωB . Mathematisch stellt Gl. (3.12) damit eine Fourier-Reihe dar mit
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den Koeffizienten θn aus Gl. (3.13), die abgesehen von der Spinpräzession die gesamte
Spindynamik, d.h. Drift, Diffusion und Relaxation, beinhalten. Im Fourier-Spektrum
einer RSA-Messung θF (∆x,B) taucht also jedes Spinpaket bei einer separaten Frequenz
ωn mit der Amplitude θn auf. Außerdem sei daran erinnert, dass jedes Spinpaket ein
spezifisches Alter besitzt und somit den Zustand der Spinpolarisation zu dem Zeitpunkt
tn ≈ nTrep am Ort ∆x repräsentiert. Durch Fourier-Analyse der RSA-Messung lassen
sich also die Beiträge der einzelnen Spinpakete im Fourier-Raum tn = nTrep ∝ ωn se-
parieren und im Falle von ortsaufgelösten RSA-Messreihen die zeitliche Entwicklung der
lateralen Spinverteilungen rekonstruieren.
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Abbildung 3.10
Rekonstruktion der lateralen Spinverteilungen durch Fourier-Transformation der ortsaufgelösten
RSA-Scans: a) RSA-Scans bei den drei pump-probe-Separationen ∆x = +1µm (oben), −18µm
(Mitte) und −35µm (unten). Der jeweilige vertikale Versatz ist durch die grauen Nullpunktslinien ge-
kennzeichnet. Der Transformationsbereich für die FFT ist gelb unterlegt. b) Fourier-Spektren dieser
drei RSA-Scans. Die grauen Datenpunkte zeigen die Betragswerte der Spektren, deren Resonanzen
aufgrund einer bei der FFT verwendeten Fensterfunktion verbreitert sind, während die farbigen und
schwarzen Datenpunkte darüber die Summation über je 5 Datenpunkte pro Resonanz angeben, die
die realen Beiträge der Spinpakete zur RSA-Messung liefern. c) Rekonstruktion der lateralen Spinver-
teilungen aus den summierten Resonanzwerten der FFT-Spektren (quadratische Datenpunkte) und
Gauss-Fits (Linien) für die jüngsten 10 Spinpakete. Die grauen Kreise geben die Schwerpunktsposi-
tionen der Gauss-Pakete an, die sich aufgrund des angelegten E-Felds von 2.72V cm−1 mit der Zeit
t = nTrep in negative x-Richtung verschieben und Spindrift zeigen.
Dieses Vorgehen wird nun anhand einer ortsaufgelösten RSA-Messreihe bei T = 10K
unter einem in x-Richtung angelegten E-Feld von 2.72V cm−1 veranschaulicht. Abbil-
dung 3.10 a zeigt RSA-Messungen bei drei verschiedenen pump-probe-Separationen ∆x =
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+1µm (oben), −18µm (Mitte) und −35µm (unten) mit scharfen Resonanzen im Abstand
von Bres = 13.85mT, was einem g-Faktor von g = −0.4127 entspricht. Der g-Faktor hängt
von der Fermi-Energie (relativ zur Leitungsbandunterkante) ab, g = −0.44+6.3 eV−1 ·EF
[28, 89, 90], und wegen EF = ~
2
2mCB
(3pi2n)2/3 somit auch von der Dotierung n der Probe.
Obwohl in diesem einfachen Modell angenommen wird, dass sich alle Donatorelektronen
im Leitungsband befinden, was unter den gegebenen Messbedingungen T = 10 K und
E = 2.72Vcm−1 nicht der Fall sein wird, liefert der gefundene g-Faktor überraschender-
weise eine Dotierung von n = 2.25 · 1016 cm−3 in hervorragender Übereinstimmung mit
den Herstellerangaben für die Probendotierung von n = 2 · 1016 cm−3.
Die Amplitude der RSA-Signale nimmt aufgrund der Gauss-Form der lokal angeregten
Spinpakete erwartungsgemäß mit dem pump-probe-Abstand ab. Auffällig ist aber, dass
innerhalb der oberen beiden RSA-Messungen die Resonanzen bei höheren Magnetfeldern
kleiner sind als die Nullfeld-Resonanzen. Dieses Verhalten wird bei allen zeitaufgelösten
Faraday-Messungen an n-GaAs beobachtet (s. z.B. Ref. [7, 23, 88]) und ist bisher immer
auf eine magnetfeldabhängige Spindephasierung zurückgeführt worden, wobei die physika-
lische Ursache dafür meines Wissens nach immer noch unbekannt ist. Die Resonanzhöhen
(und somit die Spindephasierungszeiten) verringern sich innerhalb von B = ±40mT und
bleiben dann konstant, so dass das Verhalten nicht einfach mit inhomogener Dephasierung
mit
τs(B) ≈ T ∗2 (B) =
[
T−12 + τ
−1
inh
]−1
=
T2
1 + ∆g µB |B|√
2~ T2
(3.15)
(vgl. Abschnitt 2.2.2) erklärt werden kann. Da dieses Verhalten im Zentrum der Spinpola-
risation stärker ausgeprägt ist als am Rand, könnte es auf einer Spin-Spin-Wechselwirkung
zwischen den Elektronen beruhen. Die physikalische Ursache für die Magnetfeldabhängig-
keit der Spindephasierungszeit wurde in dieser Promotionsarbeit nicht weiter untersucht
und bleibt daher weiterhin unbekannt; allerdings wird in Abschnitt 3.3.4 noch einmal
darauf eingegangen, um den Einfluss dieser Magnetfeldabhängigkeit der Spindephasie-
rungszeit auf die RSA-Analyse mittels Fourier-Transformation abzuschätzen.
Die Fourier-Transformation der RSA-Messungen, deren Spektren in Abb. 3.10 b (graue
Punkte) gezeigt sind, wird mit einer vorgefertigten FFT-Routine (engl. fast Fourier
transformation) der Auswertungssoftware LabVIEW durchgeführt. Die x-Achse der Spek-
tren ist für eine einfachere physikalische Interpretation in eine Zeitachse umgerechnet
worden. In allen drei Spektren sieht man erwartungsgemäß Resonanzen bei ganzzahligen
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Vielfachen der Laserrepetitionszeit tn = nTrep, die die einzelnen Spinpakete repräsen-
tieren. Die Auflösung der Fourier-Spektren, d.h. die Anzahl an Punkten zwischen den
Resonanzmaxima, m − 1 = 9, ist durch die Anzahl an Perioden m = 10 im Transfor-
mationsbereich der RSA-Scans (gelb hinterlegter Bereich in Abb. 3.10 a) gegeben. Wie in
Abschnitt 3.3.4 beschrieben wird, sind die Resonanzen durch die Verwendung einer Fens-
terfunktion bei der FFT auf mehrere Datenpunkte verbreitert. Die realen Beiträge der
Spinpakete zum RSA-Signal erhält man durch Summation der zu jeder Resonanz gehö-
renden Datenpunkte (farbige bzw. schwarze Datenpunkte über den Spektren) und zeigen
die zeitliche Entwicklung der Spinpolarisation am Ort ∆x in Zeitschritten von Trep. Im
Anregungsbereich der Spinpolarisation (d.h. im pump-probe-Überlapp, obere Kurve) zeigt
sich eine starke, augenscheinlich exponentielle Amplitudenabnahme durch die Spindepha-
sierung als dominanter Einfluss. Weiter abseits bei ∆x = −18µm (mittlere Kurve) ist die
Amplitudenabnahme schon nicht mehr ganz so stark ausgeprägt. Am Rand der Spinvertei-
lung bei ∆x = −35µm (untere Kurve) ist innerhalb der ersten 10 Spinpakete kaum noch
eine Amplitudenabnahme sichtbar. Der Grund für dieses unterschiedliche, ortsabhängige
Verhalten ist der Spintransport: Spins diffundieren vom Zentrum der Spinpolarisation weg
zum Rand der Verteilung, so dass bei größeren pump-probe-Separationen ∆x die Amplitu-
denabnahme durch die Spindephasierung teilweise durch eine Amplitudenzunahme durch
die Diffusion der Spins in den Detektionsbereich bei ∆x hinein kompensiert wird. Findet
außerdem Spindrift in einem elektrischen Feld statt, so verstärkt sich die Kompensati-
on der Amplitudenabnahme an dem Rand der Verteilung, der in Richtung der Spindrift
liegt, da die Spindichte zusätzlich zur Diffusion auch durch die Drift zunimmt, während
sie sich an dem Rand, der entgegen der Driftrichtung liegt, verringert, da Spins von dort
wegdriften.
Aus den Fourier-Spektren in Abb. 3.10 b, die die Beiträge der einzelnen Spinpakete
an den verschiedenen Orten ∆x beinhalten, lassen sich auf einfache Weise die lateralen
Verteilungen der einzelnen Spinpakete rekonstruieren, indem für jedes Spinpaket n die
Fourier-Amplituden als Funktion des Ortes ∆x aufgetragen werden, wie in Abbildung
3.10 c gezeigt. Die Linien sind Gauss-Fits an die Fourier-Daten. Die Amplituden der
Spinpakete nehmen mit der Zeit ab und die Schwerpunktspositionen verschieben sich in
negative x-Richtung, wie durch die grauen Kreise markiert. Das 10. Spinpaket4 ist um
4Auch wenn das Signal-zu-Rausch-Verhältnis von älteren Spinpaketen prinzipiell noch eine Rekonstrukti-
on ihrer lateralen Spinverteilungen zulässt, werden bei allen Spintransprt-Messreihen in dieser Arbeit
ausschließlich die ersten 10 Spinpakete ausgewertet, da bei den älteren Paketen oftmals merkliche
Abweichungen von der Gauss-Form auftreten.
70
3.3 Messung und Analyse des Spintransports
0 25 50 75 100 125 150
10
100
am
pl
itu
de
 (µ
ra
d)
t (ns)
a) τs = (125 ± 1) ns
0 25 50 75 100 125 150
-4
-3
-2
-1
0
x c
 (µ
m
)
t (ns)
b) vs = (-3108 ± 44) cm/s
0 25 50 75 100 125 150
0
400
800
1200
2w
2  (
µm
2 )
t (ns)
c) Ds = (9.7 ± 0.1) cm
2/s
E = 2.72 V/cm
T = 10 K
Abbildung 3.11
Ergebnisse der FFT-Analyse der Spintransportmessung: a) Amplituden mit (offene Symbole) und
ohne (gefüllte Symbole) Diffusionsanteil, b) Schwerpunktsverschiebungen xc(t) = vst und c) qua-
drierte Breiten 2w(t)2 = 4σ20 +4Dst aus den Gauss-Fits der Spinpakete in Abb. 3.10 zusammen mit
entsprechenden Fits (schwarze Linien) zur Extraktion der Spintransportparameter. Die quantitativen
Ergebnisse sind über den Grafiken angegeben. Die Analysemethode erlaubt es, Schwerpunktsverschie-
bungen von ca. 0.5µm aufzulösen.
ca. 4µm gegenüber dem Anregungsort verschoben. Nach Gl. (3.13) sind die Amplituden,
Schwerpunktspositionen und Breiten der Spinpakete durch
θ(t) =
θ0
1 + Dst
σ20
· exp
[
− t
τs
]
=
θ˜(t)
1 + Dst
σ20
, (3.16)
xc(t) = vst und (3.17)
w(t) =
√
2σ20 + 2Dst (3.18)
gegeben und in Abbildung 3.11 als Funktion der Zeit aufgetragen. Die zeitliche Entwick-
lung der Amplituden der Spinpakete wird nach Gl. (3.16) sowohl durch die Spindiffusion
als auch durch die Spindephasierung bestimmt. Die entsprechenden Amplitudenwerte sind
die offenen Symbole in Abb. 3.11 a. Um möglichst zuverlässige Anpassungen vornehmen
zu können, werden zuerst aus den Schwerpunktsverschiebungen in Abb. 3.11 b und aus
den quadrierten Breiten 2w2(t) = 4σ20 + 4Dst in Abb. 3.11 c, die beide erwartungsge-
mäß ein lineares Verhalten zeigen, durch lineare Kurvenanpassungen (schwarze Linien)
die Spindriftgeschwindigkeit5 vs = (−3108 ± 44) cm/s und die Spindiffusionskonstante
Ds = (9.7 ± 0.1) cm2/s extrahiert. Dann wird der Diffusionsanteil aus den Amplituden
der Spinpakete mit den bekannten Werten für Ds und σ0 herausgerechnet und durch
einen Exponential-Fit an die verbleibende Amplitudenabnahme θ˜(t) = θ0 exp
[
− tτs
]
die
Spindephasierungszeit τs = (125± 1) ns bestimmt.
5Die Driftgeschwindigkeit ist negativ, da die Elektronenspins in die zum elektrischen Feld E =
+2.72V/cm entgegengesetzte Richtung driften.
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Die so erhaltenen Ergebnisse für die Spintransportparameter liefern sehr realistische
Werte in guter Übereinstimmung mit Literaturwerten [13]. Die Spindriftgeschwindig-
keit lässt sich über das angelegte elektrische Feld von 2.72V/cm in eine Spinmobilität
µs = |vs/E| = (1143 ± 16) cm2 V−1 s−1 umrechnen, die ebenfalls in einem realistischen
Wertebereich liegt. Der Absolutwert der Spinmobilität gibt aber nur eine Untergrenze an,
da das angegebene elektrische Feld aufgrund der 2-Punkt-Kontaktierung der Probe ohne
Berücksichtigung des unbekannten Spannungsabfalls über die Zuleitungen und den Kon-
taktstellen einfach aus der angelegten Spannung und dem Abstand der Probenkontakte
berechnet ist. Wegen des geringen Probenwiderstands von nur ca. 10Ω wird das tatsäch-
lich in der Probe wirkende E-Feld etwas kleiner sein als 2.72V/cm und die tatsächliche
Spinmobilität daher etwas größer als 1143 cm2 V−1 s−1. Die Spindriftgeschwindigkeit ist
davon allerdings nicht beeinflusst; die aus der oben vorgestellten Analysemethode der
ortsaufgelösten RSA-Messungen mittels Fourier-Transformation extrahierten Werte für
τs, vs und Ds sind die für dieses Modell realen Werte.
Das Erstaunliche an dieser Anaylsemethode ist das hohe räumliche Auflösungsvermö-
gen für die Schwerpunktsverschiebungen der Spinpakete. Obwohl die pump- und pro-
be-Strahldurchmesser δ = 2σ0
√
2 ln 2 = 27µm (FWHM) betragen, lassen sich Schwer-
punktsverschiebungen im Rahmen der gegebenen Fehlerbalken von ca. 0.5µm auflösen
(vgl. Abb. 3.11 b). Da sich außerdem die zeitliche Entwicklung der Spinpolarisation durch
die Separation der einzelnen Spinpakete mittels FFT auf Zeitfenstern von ∼ 100 ns (je
nach Spindephasierungszeit) untersuchen lässt, führt dies zu entsprechend genauen Ergeb-
nissen für die Spintransportparameter wie in Abb. 3.11 mit relativen Fehlern von weniger
als 1.5%.
3.3.4 Test der Analysemethode mittels Spintransport-Simulationen
Wie im vorigen Abschnitt beschrieben, scheint die Analysemethode der ortsaufgelösten
RSA-Messungen mittels Fourier-Transformation realistische Ergebnisse für die Spin-
transportparameter (bewertet anhand eines Vergleichs mit Literaturwerten) zu liefern.
Die FFT-Routine, die dabei verwendet wird, bietet allerdings mehrere Transformations-
möglichkeiten, wie beispielsweise die Anwendung einer Gewichtungsfunktion auf die RSA-
Daten vor der eigentlichen FFT oder die Wahl, die Realteile oder die Betragswerte der
komplex-wertigen FFT-Spektren für die weitere Analyse zu verwenden. Um einen quan-
titativen Eindruck zu bekommen, wie gut die Spintransportparameter richtig wiederge-
geben werden, werden die verschiedenen Transformationsmethoden in diesem Abschnitt
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auf Simulationen von Spintransportmessungen angewandt und die Ergebnisse mit den
bekannten Simulationsparametern verglichen.
Insbesondere werden hier auch die in den Messungen unvermeidlich auftretenden Einflüs-
se auf die Analysemethode untersucht, durch die die realen RSA-Messungen, beschrieben
durch Gl. (3.9), von perfekten Fourier-Reihen abweichen. Dabei handelt es sich um
die endliche pump-probe-Verzögerung ∆t 6= 0 und um die magnetfeldabhängige Spinde-
phasierungszeit τs(B). Außerdem wird der Einfluss von statistischem Rauschen in den
RSA-Simulationen auf die Analysemethode untersucht.
Endliche pump-probe-Verzögerung ∆t ≤ 0
Abbildung 3.12 zeigt RSA-Simulationsdaten für vier verschiedene pump-probe-Separatio-
nen ∆x und deren Fourier-Transformationen. Hierbei wurde die Überlagerung von 100
Gaussförmigen Spinpaketen mit Anfangsbreite σ0 = 10µm (Standardabweichung) und
den spin-bezogenen Parametern θ0 = 1µrad, τs = 120 ns, g = −0.44, vs = 3480 cm/s
und Ds = 10 cm2/s bei der Laserrepetitionszeit von Trep = 12.5 ns und einer idealen
pump-probe-Verzögerung von ∆t = 0 simuliert. Bei den RSA-Simulationsdaten in Abb.
3.12 a sind nur die Nullfeldresonanzen gezeigt, da die RSA für ∆t = 0 eine ideale Fou-
rier-Reihe bildet und sich die Resonanzen periodisch im Magnetfeld wiederholen. Mit
zunehmendem pump-probe-Abstand ∆x nimmt die Signalstärke aufgrund der Gauss-
Form der Spinpakete ab. Außerdem lässt sich in der RSA-Kurve für die größte pump-
probe-Separation ∆x = −33µm (schwarze Kurve) ein leichtes Überschwingen des Fara-
day-Signals rechts und links neben der Resonanz beobachten, wie durch die schwarzen
Pfeile angedeutet, woraufhin das Signal mit betraglich steigendem Magnetfeld wieder et-
was zunimmt und beinahe auf θF = 0 geht (im Gegensatz zu den RSA-Kurven für die
kleineren pump-probe-Separationen, die ein Minimum mit negativen Werten θF,min < 0
genau zwischen den Resonanzen zeigen). Solch ein Überschwingen ist ein charakteristi-
sches Merkmal von Spintransport und wird bei verschiedensten Spintransporteffekten und
nicht-lokalen Messmethoden beobachtet, wie beispielsweise bei ortsaufgelösten, magneto-
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Abbildung 3.12
Simulation von Spintransportmessun-
gen bei ∆t = 0 mit a) den Nullfeldre-
sonanzen der RSA-Simulationsdaten
für vier pump-probe-Separationen
∆x und b) den zugehörigen FFT-
Resonanzen.
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Abbildung 3.13
RSA-Simulationen für endliche pump-probe-Verzögerungen ∆t ≤ 0. a) RSA-Simulationen bei ∆x = 0
für ∆t = 0 ns (oben), -0.05 ns (Mitte) und -0.10 ns (unten). Mit zunehmendem |∆t| werden die Re-
sonanzen bei höheren Magnetfeldern asymmetrisch. Die Gewichtungsfunktion eines Hann-Fensters
ist bei der oberen RSA-Kurve als gestrichelte Linie eingezeichnet. b) Die zugehörigen reellen FFT-
Spektren ohne Anwendung der Fensterfunktion (blaue Quadrate) zeigen für ∆t < 0 Abweichungen
von den ideal scharfen Resonanzen bei ∆t = 0. Die Resonanzen der betraglichen Spektren bei Anwen-
dung der Fensterfunktion (rote Quadrate) sind in für alle Verzögerungen auf 3 Datenpunkte verteilt,
während abseits der Resonanzen alle Datenpunkte bei Null liegen. Außerdem sind die Summationen
über je 5 Datenpunkte pro Resonanz für die ungefensterten reellen und betraglichen Spektren (blaue
bzw. grüne Kreise) sowie über die Betragswerte der gefensterten Spektren (rote Kreise) gezeigt.
optischen pump-probe-Experimenten [13], bei der magneto-optischen Messung des ex-
trinsischen Spin-Hall-Effekts [12] oder bei der rein elektrischen, nicht-lokalen Hanle-
Messung von Spintransport in Spin-Valve-Strukturen [40]. Das Überschwingen tritt auf,
wenn die Spinamplitude sz(∆x, t) nicht mehr einfach mit der Zeit monoton fällt, wie es in
den Fourier-Daten in Abb. 3.12 b für die ersten drei pump-probe-Separationen zu sehen
ist, sondern wenn eine maximale Amplitude bei endlicher Zeit t > 0 auftritt, wie bei der
blauen Kurve, bei der zur Zeit t = 5 · Trep ein Maximum erreicht wird. Dieses Anwachsen
der Spinamplitude mit der Zeit kommt zustande durch den Spintransport (d.h. Drift und
Diffusion) in den Detektionsbereich hinein, während für größere Zeiten die Abnahme der
Spinamplitude durch die Spindephasierung überwiegt.
Diese Simulation mit ∆t = 0 wurde zusammen mit entsprechenden Simulationen mit
endlichen pump-probe-Verzögerungen ∆t < 0, für die die RSA-Kurve (3.9) keine ideale
Fourier-Reihe bildet, unter verschiedenen Methoden Fourier-transformiert und ausge-
wertet, um diejenige FFT-Methode zu finden, die die Spintransportparameter unter realis-
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tischen Bedingungen am besten wiedergibt. Abb. 3.13 a zeigt die RSA-Simulationsdaten
für ∆t = 0ns (oben), -0.05 ns (Mitte) und -0.10 ns (unten) im pump-probe-Überlapp
∆x = 0. Der vertikale Versatz ist durch die grauen Linien gekennzeichnet und der Trans-
formationsbereich für die FFT, der 10 RSA-Perioden beinhaltet, gelb unterlegt. Die Ab-
weichungen der RSA-Kurven von idealen Fourier-Reihen durch ein endliches ∆t > 0
zeigen sich in einer mit dem Magnetfeld zunehmenden Asymmetrie der Resonanzen. Die
reellen Fourier-Spektren dieser Kurven ohne Verwendung einer Fensterfunktion sind
in Abb. 3.13 b als blaue Quadrate dargestellt. Die Imaginärteile der FFT-Spektren sind
nicht gezeigt, da sie in allen Fällen Null sind.6 Für den Idealfall ∆t = 0ns (oben) sind die
FFT-Resonanzen bei tn = nTrep jeweils durch einen einzigen Punkt gegeben, also ideal
scharf, während die Werte abseits der Resonanzen Null sind. Somit hängt für diesen Fall
∆t = 0 die Analyse des Spintransports nicht davon ab, ob die lateralen Spinverteilun-
gen, die im weiteren Auswertungsprozess mit Gauss-Fits angepasst werden (vgl. Abb.
3.10), aus den reellen oder betraglichen Maximalwerten der Resonanzen rekonstruiert
werden, da alle Werte identisch sind (blaue Kreise). Die Anwendung einer Fensterfunkti-
on (Hann-Fenster) auf die RSA-Daten vor der FFT, durch die der Zentralbereich der zu
transformierenden Daten gemäß y˜i = 12 [1−cos (2pi iN )] ·yi, i = 0...N −1 stärker gewichtet
wird als die Randbereiche (gestrichelte graue Linie in Abb. 3.13 a oben), führt zu einer
Verbreiterung der FFT-Resonanzen auf 3 Datenpunkte (rote Punkte in Abb. 3.13 b, die
die Betragswerte7 des gefensterten FFT-Spektrums angeben). In diesem Fall liefern die
Summen der Betragswerte pro Resonanz die tatsächlichen Beiträge der Spinpakete zum
Messsignal, welche für ∆t = 0 identisch mit den reellen Resonanzmaxima ohne Anwen-
dung der Fensterfunktion sind (blaue Kreise).
Mit zunehmender pump-probe-Verzögerung ∆t > 0 weichen die Werte neben den Re-
sonanzmaxima in den reellen FFT-Spektren von Null ab (blaue Datenpunkte in Abb.
3.13 b Mitte und unten). Hier stellt sich die Frage, ob die Resonanzmaxima oder die in-
tegrierten Resonanzen (sprich die Summe über die FFT-Datenpunkte pro Resonanz) die
physikalisch korrekten Beiträge der Spinpakete zum Messsignal liefern. Die pro Resonanz
summierten Realteile (blaue Kreise) sind kleiner als die reellen Resonanzmaxima (blaue
6Die Phase der komplexwertigen FFT-Daten und somit das Verhältnis zwischen Real- und Imaginär-
teilen hängt von der Wahl des Transformationsbereichs ab. Nach Gl. (3.12) oszillieren die einzelnen
Spinpakete von einem beliebigen Resonanzfeld Bres ausgehend als Kosinus-Funktionen mit Phase Null
im Magnetfeld (im Fall einer idealen Fourier-Reihe). Wählt man den Anfang des Transformations-
bereichs aber abseits eines Resonanzfelds, so ändert sich die Phase der Fourier-Daten entsprechend
und man erhält endliche Imaginärteile.
7Unter Anwendung der Fensterfunktion sind jeweils die beiden Datenpunkte rechts und links neben den
Resonanzmaxima in den reellen FFT-Spektren negativ, so dass die Summe über die reellen Daten-
punkte pro Resonanz immer Null ergibt. Daher macht bei Anwendung der Fensterfunktion nur die
Betrachtung der summierten Betragswerte pro Resonanz Sinn.
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Quadrate bei tn = nTrep) und suggerieren ein langsameres Abklingen der Spinamplitude.
Die Summation der Betragswerte pro Resonanz (grüne Kreise) liefert stattdessen größere
Werte als die reellen Resonanzmaxima. Bei der Anwendung der Fensterfunktion ergeben
die summierten Betragswerte pro Resonanz (rote Kreise) nur leicht von den reellen Reso-
nanzmaxima abweichende Werte.
Abbildung 3.14
Analyse-Ergebnisse der RSA-Simulationen für
endliche pump-probe-Verzögerungen ∆t ≤ 0. Ge-
zeigt sind a) die Amplitude θ0, b) die Spindrift-
geschwindigkeit vs, c) die Spindiffusionskonstante
Ds und d) die Spindephasierungszeit τs. Die tat-
sächlichen Simulationsparameter sind durch die
dunkelgrauen Linien gekennzeichnet. Die Sym-
bole für die verschiedenen FFT-Methoden sind
oben in der Abbildung erklärt. Die Resonanz-
maxima der ungefensterten, reellen und betrag-
lichen Spektren (blaue und grüne Quadrate) zei-
gen leichte Abweichungen von den tatsächlichen
Simulationsparametern mit zunehmender pump-
probe-Verzögerung |∆t|. Die Abweichungen wer-
den deutlich größer, wenn die reellen Datenpunk-
te pro Resonanz summiert werden (blaue Krei-
se). Diese FFT-Methode liefert die schlechtes-
te Übereinstimmung mit den tatsächlichen Pa-
rametern. Die pro Resonanz betraglich summier-
ten Datenpunkte (grüne Kreise) zeigen dage-
gen eine bessere Reproduktion der Parameter
mit ähnlich kleinen Abweichungen wie die reellen
und betraglichen Resonanzmaxima. Die tatsäch-
lichen Simulationsparameter werden nahezu per-
fekt durch die betraglich summierten Datenpunk-
te der Resonanzen bei Anwendung einer Fens-
terfunktion (rote Kreise) wiedergegeben, was so-
mit die beste FFT-Methode bei endlichen pump-
probe-Verzögerungen darstellt.
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Die Spintransportparameter, die sich aus der Auswertung der Gauss-Fits an die mittels
der FFT rekonstruierten Spinpakete ergeben, sind in Abbildung 3.14 für die verschiedenen
FFT-Methoden als Funktion der pump-probe-Verzögerung ∆t dargestellt. Die dunkelgrau-
en Linien geben die für die Simulation verwendeten, tatsächlichen Parameterwerte an. Für
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den Idealfall ∆t = 0 liegen die Analyse-Ergebnisse für alle FFT-Methoden sehr nahe an
den tatsächlichen Parametern. Mit zunehmender Verzögerung |∆t| > 0 weichen die Er-
gebnisse der Analyse der reellen Resonanzmaxima (blaue Quadrate) ohne Anwendung
der Fensterfunktion aber in allen vier Parametern immer mehr von den tatsächlichen
Werten ab. Während die Amplitudenwerte θ0 in Abb. 3.14 a, die Spindriftgeschwindig-
keit vs in Abb. 3.14 b und die Spindiffusionskonstanten Ds in Abb. 3.14 c etwas zu klein
ausfallen, sind die Spindephasierungszeiten τs in Abb. 3.14 d etwas zu groß. Die maxi-
malen Abweichungen bei ∆t = −0.10 ns betragen wenige Prozent von den tatsächlichen
Werten. Die Analyse der betraglichen Resonanzwerte (grüne Quadrate) fällt exakt mit
den Ergebnissen der reellen Resonanzmaxima zusammen, da die betraglichen und reellen
Resonanzmaxima identisch sind. Auch die summierten Betragswerte ohne Anwendung
einer Fensterfunktion (grüne Kreise) liegen - abgesehen von den Amplitudenwerten θ0,
die aufgrund der Summation der Betragswerte um die Resonanzen herum erwartungs-
gemäß zu groß ausfallen - nahe bei den Werten der reellen Resonanzmaxima. Für die
summierten, reellen Resonanzwerte (blaue Kreise) nehmen die Abweichungen der analy-
sierten Spintransportparameter von den tatsächlichen Werten aber viel größere Ausmaße
an. Insbesondere die bereits in den Fourier-Spektren in Abb. 3.13 b suggerierte, verlang-
samte Abnahme der Spinamplitude führt zu einer verfälschten Spindephasierungszeit von
τs ≈ 150 ns bei der maximalen Verzögerung ∆t = −0.10 ns, was einer Abweichung von
beinahe 25% entspricht.
Die geringsten Abweichungen von den tatsächlichen Spintransportparametern liefert die
Fourier-Analyse unter Anwendung der Fensterfunktion und Auswertung der summierten
Betragswerte (rote Kreise). Hier zeigen nur die Amplitudenwerte eine kleine Überhöhung,
während die anderen Parameter τs, vs und Ds nahezu perfekt die tatsächlichen Werte
für alle Verzögerungen ∆t wiedergeben. Zusätzlich sind Auswertungen für ∆t = −0.05 ns
und −0.10 ns durchgeführt worden, bei denen nicht nur über je 5 Datenpunkte pro Re-
sonanz summiert wurde, sondern über 9 Datenpunkte.8 Die Ergebnisse (nicht gezeigt)
liegen nahezu genau auf den roten Datenpunkten, so dass hier keine Abhängigkeit der
Analyse-Ergebnisse von der Anzahl an summierten Datenpunkten zu erkennen ist.
Die FFT-Analyse der RSA-Daten unter Anwendung der Fensterfunktion liefert im Rah-
men dieser Simulation also die besten Ergebnisse für die Spintransportparameter, unab-
hängig von der pump-probe-Verzögerung ∆t, während alle Analysemethoden ohne Fens-
8Das ist die maximal mögliche Summation, da bei der FFT von 10 RSA-Perioden genau 9 Datenpunk-
te zwischen den FFT-Resonanzmaxima liegen und somit jeder Resonanz maximal 9 Datenpunkte,
nämlich das Maximum ± 4 Datenpunkte auf beiden Seiten davon, zugeordnet werden können.
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terfunktion systematische Abweichungen mit zunehmendem ∆t von den tatsächlichen
Werten zeigen.
Magnetfeldabhängige Spindephasierungszeit τs(B)
In Abschnitt 3.3.3 wurde beschrieben, dass die experimentell gemessenen RSA-Daten
eine Abnahme der Resonanzhöhen mit dem Magnetfeld zeigen, was auf eine magnetfeld-
abhängige Spindephasierungszeit τs(B) zurückzuführen ist. Für den Fall von inhomogener
Dephasierung mit einer durch Gl. (3.15) gegebenen Spindephasierungszeit lässt sich das
Magnetfeldverhalten der einzelnen Spinpakete sz(∆x, tn, B) als gedämpfte Oszillationen
darstellen, deren Fourier-Transformationen s˜z(∆x, tn, ω) = F (sz) Lorentz-Kurven
ergeben:
sz(∆x, tn, B) =
s0
1 + 2Dstn
σ20
· exp
[
− (∆x− vstn)
2
2σ20 + 4Dstn
]
· exp
[
− tn
T2
]
× ...
... × exp
[
− |B|
Binh
]
· cos
(
g
µB
~
tnB
)
(3.19)
mit Binh =
√
2~
∆g µBtn
(3.20)
⇒ s˜z(∆x, tn, ω) = s0
1 + 2Dstn
σ20
· exp
[
− (∆x− vstn)
2
2σ20 + 4Dstn
]
· exp
[
− tn
T2
]
× ...
... × B
−1
inh
B−2inh + (ω − ωn)2
. (3.21)
Die Zentralfrequenzen und Halbwertsbreiten der Lorentz-Kurven sind ωn = gµB~−1tn
und ω1/2 = B
−1
inh =
∆g µBtn√
2~ . Die Resonanzen in den Fourier-Spektren der RSA-Kurven
verbreitern sich also mit steigendem Alter der Spinpakete tn = nTrep.9
Die in den RSA-Messungen beobachtete Magnetfeldabhängigkeit der Spindephasierungs-
zeit entspricht zwar nicht der von inhomogener Dephasierung, zeigt aber eine gewisse
Ähnlichkeit in der Abnahme der Spindephasierungszeit bei kleinen Magnetfeldern. Ihr
physikalischer Ursprung und ihre genaue mathematische Form sind bisher unbekannt.
Dennoch ist zu erwarten, dass sie eine ähnliche Verbreiterung der FFT-Resonanzen her-
vorruft wie die inhomogene Dephasierung. Dies wird in der folgenden Simulation unter-
sucht.
9Die relative Breite ω1/2/ωn = ∆g/(
√
2g) bleibt jedoch konstant.
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Abbildung 3.15
RSA-Simulationsdaten (rote Kurven) mit magnetfeldbhängiger Spindephasierung nach Gl. (3.22) mit
γ = 0.8 und B = 15mT im Vergleich mit RSA-Messdaten (schwarze Datenpunkte) für zwei pump-
probe-Separationen a) ∆x = 0µm und b) ∆x = 25µm.
Da die mathematische Form der Magnetfeldabhäniggkeit τs(B) nicht bekannt wird, wird
eine phenomenologische Form gewählt, die das beobachtete Magnetfeldverhalten der RSA-
Resonanzen zufriedenstellend widergibt, nämlich eine bei kleinen Magnetfeldern |B| ≤
B abnehmende Spindephasierungszeit, die für große Magnetfelder |B|  B aber kon-
stant wird. (Letzteres ist genau der Unterschied zum Magnetfeldverhalten der inhomo-
genen Dephasierung.) Da die Magnetfeldabhängigkeit außerdem für große pump-probe-
Separationen ∆x verschwindet, wird folgende Form für die Simulation angesetzt:
1
τs(∆x,B)
=
1
τ0
+
1
τB
· |B|B + |B| · exp
[
−∆x
2
4s20
]
(3.22)
⇒ τs(0, B) = τ0
1 + τ0τB
|B|
B+|B|
=
τ0 für B = 0τ0
1+
τ0
τB
= γ · τ0 ≡ τ∞ für |B|  B
(3.23)
Die Stärke der magnetfeldabhängigen Spindephasierung wird durch den Parameter γ =
τ∞/τ0 definiert, der das Verhältnis der Spindephasierungszeiten bei großen Magnetfeldern
und im Nullfeld für ∆x = 0 beschreibt. Je kleiner γ, desto stärker ist die Spindephasierung
im Magnetfeld. Aufgrund der in Abb. 3.10 a beobachteten Ortsabhängigkeit der Spinde-
phasierung wird τs(∆x,B) so simuliert, dass die stärkste, magnetfeldabhängige Depha-
sierung immer im Zentrum der Spinverteilung bei ∆x = 0 vorliegt und mit zunehmendem
Abstand Gaussförmig abnimmt. Ein Vergleich von simulierten RSA-Kurven mit einer
magnetfeldabhängigen Spindephasierungszeit τs(∆x,B) nach Gl. (3.22) mit den Messda-
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ten in Abb. 3.10 a liefert eine gute Übereinstimmung für die Werte γ = τ∞/τ0 = 0.8 und
B = 15mT, wie in Abb. 3.15 für ∆x = 0 (Zentrum der Spinverteilung) und ∆x = 25µm
(am Rand der Spinverteilung) zu sehen. Das gewählte phänomenologische Modell für die
Magnetfeldabhängigkeit der Spindephasierungszeit, Gl. (3.22), scheint also eine brauch-
bare Beschreibung der experimentell beobachteten Magnetfeldabhängigkeit zu sein.
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Abbildung 3.16
a) RSA-Simulationsdaten für starke, magnetfeldabhängige Spindephasierung γ = τ∞/τ0 = 0.2
(unten) im Vergleich mit einer RSA-Simulation ohne magnetfeldabhängige Spindephasierung (γ =
1.0, oben) sowie b) die dazugehörigen, betraglichen FFT-Spektren unter Anwendung der Hann-
Fensterfunktion. Die magnetfeldabhängige Spindephasierungszeit führt zu einer schnelleren Abnahme
und zu einer Verbreiterung der FFT-Amplituden.
Abbildung 3.16 a zeigt eine RSA-Simulationskurve mit starker, magnetfeldabhängiger De-
phasierung nach Gl. (3.22) mit γ = 0.2 und B = 15mT im Zentrum der Spinverteilung
∆x = 0 (untere Kurve) im Vergleich mit einer RSA-Simulationskurve ohne magnet-
feldabhängiger Dephasierung (γ = 1, obere Kurve). Die weiteren Simulationsparameter
sind identisch zu denen im vorigen Abschnitt: θ0 = 1µrad, τs = 120 ns, g = −0.44,
vs = 3480 cm/s und Ds = 10 cm2/s, σ0 = 10µm und Trep = 12.5 ns. Die pump-probe-
Verzögerung wurde mit ∆t = −0.05 ns der in den meisten Messungen verwendeten Einstel-
lung angepasst. Die RSA-Simulation mit magnetfeldabhängiger Spindephasierung zeigt
eine Abnahme der RSA-Resonanzhöhen und eine Zunahme der RSA-Resonanzbreiten
mit dem Magnetfeld. Die FFT-Spektren der beiden RSA-Simulationskurven sind in Abb.
3.16 b dargestellt. Die FFT-Analyse wurde ausschließlich unter Anwendung einer Fenster-
funktion durchgeführt, da dabei die realistischsten Ergebnisse für endliche pump-probe-
Verzögerungen erzielt wurden. Daher handelt es sich um die Betragswerte der gefensterten
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Spektren. Die Vergleichsmessung ohne magnetfeldabhängige Spindephasierung (γ = 1,
oberes Spektrum) zeigt Resonanzen, die sich jeweils über 3 Datenpunkte verteilen, wäh-
rend alle anderen Punkte bei Null liegen. In dem FFT-Spektrum der RSA mit magnet-
feldabhängiger Spindephasierung (γ = 0.2, unteres Spektrum) erkennt man neben einer
deutlichen Reduktion der Resonanzhöhen auch von Null abweichende Datenpunkte zwi-
schen den Maxima, was die erwartete Verbreiterung der FFT-Resonanzen widerspiegelt,
selbst unter Anwendung der Fensterfunktion, die den Zentralbereich der RSA um B = 0
herum, in dem die magnetfeldabhängige Abnahme der Spindephasierungszeit kleiner ist
als bei großen Magnetfeldern, stärker gewichtet gegenüber den Randbereichen. Die über
je 5 Datenpunkte summierten FFT-Resonanzwerte sind als offene Kreise eingezeichnet.
Die Magnetfeldabhängigkeit der Spindephasierungszeit führt erwartungsgemäß zu einer
schnelleren Abnahme der Spinamplitude (unteres Spektrum) als bei magnetfeldunabhän-
giger Dephasierung (oberes Spektrum).
Die Auswertung der Spintransportparameter ist Abb. 3.17 gezeigt. Die roten Kreise be-
ziehen sich auf eine Summation über je 5 Datenpunkte pro FFT-Resonanz, die schwarzen
Dreiecke auf eine 9-Punkte-Summation. Die grauen Linien zeigen die tatsächlichen Pa-
rameterwerte der Simulation an. Für die Spindephasierungszeit ist dabei der Wert im
Nullfeld τ0 gemeint. Wie schon anhand der FFT-Spektren vermutet und physikalisch zu
erwarten, nimmt die aus der FFT-Analyse erhaltene Spindephasierungszeit mit steigender
Spindephasierung (γ → 0) im Magnetfeld ab. Gleichzeitig nimmt die Spindiffusionskon-
stante zu. Das lässt sich anschaulich durch die Ortsabhängigkeit der magnetfeldabhängi-
gen Spindephasierung erklären: Im Zentrum der Spinpakete ist die Spindephasierungszeit
kleiner als am Rand der Verteilung, so dass auch die Spinamplitude im Zentrum schneller
abnimmt als am Rand. Dadurch erscheinen die Spinpakete sich schneller zu verbreitern,
also einer erhöhten Spindiffusion zu unterliegen, als im Fall einer magnetfeldunabhängigen
Spindephasierung mit homogener Spindephasierungszeit. Die angeblich erhöhte Diffusi-
onskonstante ist aber ein Auswertungsartefakt: in der Simulation ist die Spindiffusions-
konstante konstant angesetzt worden mit Ds = 10 cm2 s−1. Es sei an dieser Stelle darauf
aufmerksam gemacht, dass bei der Simulation eine Überlagerung von Gaussförmigen
Spinpaketen gemäß Gl. (3.9) berechnet wird, wobei die Spindephasierungszeit nun ma-
gnetfeldabhängig und, nach Gl. (3.22), damit auch ortsabhängig ist. Ebenso werden die
Spinverteilungen bei der FFT-Analyse durch Gauss-Fits angepasst. Dabei ist dieser ma-
thematische Ausdruck für die Spinpakete keine korrekte Lösung der Bewegungsgleichung
für magnetfeld- und ortsabhängige Spindephasierung und die erhaltenen Simulations- und
Analyse-Ergebnisse mit entsprechender Vorsicht zu genießen. Die Ergebnisse in Abb. 3.17
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Abbildung 3.17
Analyse-Ergebnisse der RSA-Simulation in Ab-
hängigkeit von der Stärke γ = τ∞/τ0 der ma-
gnetfeldabhängigen Spindephasierung für eine 5-
Punkte-Summation (rote Kreise) und eine 9-
Punkte-Summation (schwarze Dreiecke) über die
FFT-Resonanzen. Sowohl die Spinamplitude θ0 in
a) als auch die Spindriftgeschwindigkeit vs in b)
und die Spindiffusionskonstante Ds in c) zeigen
dasselbe Verhalten: sie sind bis γ = 0.5 nahe-
zu konstant bzw. nehmen nur leicht zu und stei-
gen aber für γ < 0.5 stark an. d) Die Spin-
dephasierungszeit τs nimmt dagegen gleichmä-
ßiger mit der Stärke der magnetfeldabhängigen
Spindephasierung γ ab. In allen Parametern sind
die Abweichungen von den Idealwerten für die 5-
Punkte-Summation größer als für die 9-Punkte-
Summation.
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geben daher nur eine grobe Abschätzung der systematischen, durch die Auswertungsme-
thode hervorgerufenen Abweichungen der Analyse-Ergebnisse von den physikalisch realen
Werten durch die magnetfeldabhängige Spindephasierung wieder. Für eine realistische
Stärke der Magnetfeldabhängigkeit der Spindephasierungszeit mit γ = 0.8 liegen die mit
der 5-Punkte-Summation erhaltenen Werte (rote Kreise) für vs ca. 4% und für Ds ca.
7% über den realen Werten. Die mit der 9-Punkte-Summation erhaltenen Abweichungen
sind nochmals systematisch kleiner (schwarze Dreiecke).
Statistisches Rauschen
Die Anwendung einer Fensterfunktion und die anschließende Auswertung der pro Reso-
nanz summierten Betragswerte bei der FFT-Analyse hat bei den bisherigen Simulationen
zu den realistischsten Spintransportparametern bei größter Robustheit gegenüber Unge-
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nauigkeiten in der Wahl des Transformationsbereichs für die FFT und gegenüber end-
lichen pump-probe-Verzögerungen geführt. Diese FFT-Auswertungsmethode lässt aber
einen Einfluss von statistischem Rauschen in den RSA-Daten (und folglich in der entspre-
chenden FFT-Spektren) auf die Analyse-Ergebnisse vermuten, da bei der Summation der
Betragswerte der gefensterten Spektren für jede Resonanz das Rauschen betraglich mit
aufsummiert wird und die summierten Resonanzwerte erhöht. Dieser Einfluss wird in der
folgenden Simulation untersucht, bei der mit Hilfe einer vorgefertigten LabVIEW -Routine
ein weißes, Gaussverteiltes Rauschen auf die RSA-Simulationsdaten10 addiert wird. Die
Rauschamplitude ist durch die Standardabweichung σrms der Gauss-Verteilung des Rau-
schens gegeben und entspricht dem rms-Wert (engl. root mean square) des Rauschens. In
der Simulation werden Rauschamplituden von σrms = 0 − 20 nrad ausgewertet, was bei
einer Anfangsamplitude der simulierten Spinpakete von 1µrad einem relativen Rauschen
von bis zu 2% entspricht. Eine optimale Übereinstimmung mit Messdaten wurde bei ei-
ner Rauschamplitude von σrms = 10nrad (also 1% relativ gesehen) festgestellt, wobei
das Signal-zu-Rauschverhältnis in den Messdaten von den gewählten Messeinstellungen
abhängen kann. Es zeigt aber, dass das simulierte Rauschen in einem realistischen Ver-
hältnis zu den RSA-Signalen steht.
Die Analyse-Ergebnisse für das Rauschen sind in Abb. 3.18 gezeigt, jeweils für die Sum-
mation über 5 Datenpunkte pro Resonanz (rote Kreise) sowie für die Summation über
9 Datenpunkte pro Resonanz (schwarze Dreiecke). Die Spindephasierungszeit erhöht sich
systematisch mit steigender Rauschamplitude. Das liegt daran, dass das weiße Rauschen
frequenzunabhängig ist und in den FFT-Spektren bei allen Resonanzen dieselbe Amplitu-
de hat, während die FFT-Resonanzen der RSA jedoch mit steigender Frequenz (was einem
steigenden Alter der Spinpakete enstpricht) abnehmen. Für die älteren Spinpakete klei-
ner Amplitude wirkt die ungewollte Amplitudenerhöhung durch das Aufsummieren des
Rauschens also stärker der Amplitudenabnahme durch die Spindephasierung entgegen als
für die jüngeren Spinpakete mit großer Amplitude. Insgesamt scheint also die Amplitude
der Spinpakete langsamer abzunehmen als im rauschfreien Fall σrms = 0 und suggeriert
also eine höhere Spindephasierungszeit. Dies ist aber wieder nur ein Auswertungsartefakt.
In der Simulation wurde eine konstante Spindephasierungszeit von 120 ns verwendet. Bei
der Summation über 5 Datenpunkte pro Resonanz (rote Kreise) fällt die Spindephasie-
rungszeit im rauschfreien Fall σrms = 0 mit 119.6 ns etwas zu klein aus und steigt mit
10Bei dieser Simulation wurden dieselben Parameter wie bisher verwendet, nämlich θ0 = 1µrad, τs =
120ns, g = −0.44, vs = 3480 cm/s, Ds = 10 cm2/s, σ0 = 10µm, Trep = 12.5ns und ∆t = −0.05ns,
wobei die Spindephasierungszeit in diesem Fall wieder als magnetfeldunabhängig simuliert wurde.
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Abbildung 3.18
Analyse-Ergebnisse der RSA-Simulation in Ab-
hängigkeit von der Stärke des statistischen Rau-
schens für eine 5-Punkte-Summation (rote Krei-
se) und eine 9-Punkte-Summation (schwarze
Dreiecke) über die FFT-Resonanzen. Die Simu-
lation wurde ohne magnetfeldabhängige Spinde-
phasierung (γ = 1.0) durchgeführt. a) Die Spin-
amplitude θ0 und b) die Spindriftgeschwindig-
keit vs sind im Wesentlichen unabhängig von der
Rauschamplitude, während c) die Spindiffusions-
konstanteDs und d) die Spindephasierungszeit τs
leicht zunehmen. Hier sind die Abweichungen von
Ds und τs von den Idealwerten bei der 9-Punkte-
Summation deutlich größer als bei der 5-Punkte-
Summation.
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der Rauschamplitude auf 120.4 ns, was Abweichungen vom tatsächlichen Wert von gerade
einmal 0.3% entspricht. Bei der Summation über 9 Datenprunkte pro Resonanz (schwar-
ze Dreiecke) ergibt sich bei maximaler Rauschamplitude eine Spindephasierungszeit von
122.7 ns, was einer Abweichung von 2.3% entspricht. Der Effekt fällt hier größer aus,
da mehr Rauschen auf jede Resonanz aufsummiert wird. In der Spindiffusionskonstan-
ten ist ebenfalls eine leichte Erhöhung der Analyse-Ergebnisse mit der Rauschamplitude
zu beobachten. Die maximalen Abweichungen betragen hier ca. 1% für die 5-Punkt-
Summation und knapp 4% für die 9-Punkt-Summation. Die Spindriftgeschwindigkeit
zeigt Schwankungen der Analyse-Ergebnisse von etwa 1% um den tatsächlichen Wert,
wobei die meisten Datenpunkte im Rahmen einer 2σ-Fehlerumgebung beim Idealwert
liegen. Hier ist kein systematischer Unterschied zwischen der 5-Punkt-Summation und
der 9-Punkt-Summation zu finden.
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Wahl der optimalen FFT-Methode
Der Test der verschiedenen FFT-Methoden an den ortsaufgelösten RSA-Simulationsdaten
hat gezeigt, dass systematische Abweichungen der Analyse-Ergebnisse von den tatsäch-
lichen Spintransportparametern auftreten können, sobald die RSA-Kurven von idealen
Fourier-Reihen abweichen. In der Praxis kommen solche Abweichungen durch eine end-
liche pump-probe-Verzögerung ∆t < 0 und durch eine magnetfeldabhängige Spindepha-
sierungszeit τs(B) zustande. Die besten Analyse-Ergebnisse, die am nächsten bei den
tatsächlichen Spintransportparametern liegen, wurden unter Anwendung eines Hann-
Fensters auf die RSA-Daten und der anschließenden Auswertung der Resonanzwerte der
betraglichen FFT-Spektren, die durch Summation von je 5 Datenpunkten pro Resonanz
berechnet wurden, gefunden.
Durch die Anwendung der Fensterfunktion, durch die der Zentralbereich einer RSA-Kurve
maximal gewichtet wird, während die Ränder verschwindendes Gewicht erhalten, ist die
Analyse robust gegenüber Ungenauigkeiten in der Festlegung der Ränder des Transforma-
tionsbereichs [−Bres,5,+Bres,5], welche sich aufgrund der endlichen Magnetfeldauflösung
(d.h. der diskreten Magnetfeldschritte, mit denen die RSA-Daten gemessen und simu-
liert werden) und aufgrund von Rauschen nicht vermeiden lassen. Ohne Anwendung einer
Fensterfunktion würden solche Ungenauigkeiten in der Wahl des Transformationsbereichs
zu Phasenverschiebungen zwischen den Real- und Imaginärteilen in den FFT-Spektren
führen und die Auswertung der reellen FFT-Resonanzen verfälschen. Nach Anwendung
der Fensterfunktion müssen die zu den einzelnen, endlich breiten FFT-Resonanzen ge-
hörenden Datenpunkte in den Betragsspektren summiert werden, um die tatsächlichen
Beiträge der Spinpakete zum RSA-Signal zu erhalten. Hierbei tritt allerdings eine Ver-
fälschung der Resonanzwerte durch Rauschen in den RSA-Daten, das sich auch in den
FFT-Spektren wiederfindet, auf, da dieses Rauschen bei der Summation der Datenpunk-
te in den Betragsspektren der FFT betraglich mit aufsummiert wird und die Resonanz-
werte ungewollt erhöht. Die dadurch hervorgerufenen, systematischen Abweichungen der
Analyse-Ergebnisse von den tatsächlichen Spintransportparametern nimmt mit der An-
zahl der summierten Datenpunkte pro Resonanz zu. Für die optimale FFT-Analyse wird
eine Summation über 5 Datenpunkte pro Resonanz durchgeführt, was einen Kompro-
miss zwischen einer Unterschätzung der Resonanzwerte durch eine magnetfeldabhängige
Spindephasierung τS(B) und einer Überschätzung der Resonanzwerte durch Rauschen
darstellt.
Mit dieser Wahl der Analysemethode werden im Folgenden die experimentell erhaltenen
Messdaten aus den Untersuchungen des Spintransports in GaAs ausgewertet, indem die
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ortsaufgelösten RSA-Scans Fourier-transformiert, die lateralen Verteilungen der einzel-
nen Spinpakete, die den Zustand der Spinpolarisation zu verschiedenen Zeiten tn = nT rep
repräsentieren, aus den FFT-Daten rekonstruiert und die Spintransportparameter durch
Gauss-Anpassungen an die Spinpakete extrahiert werden.
86
4 Spintransport im elektrischen Feld
In diesem Kapitel werden die Untersuchungen des Spintransports in elektrischen Fel-
dern bei konstanter Probentemperatur vorgestellt. Dabei wird eine optisch angeregte
Spinpolarisation in Form von ortsaufgelösten Faraday-Messungen der resonanten Spin-
verstärkung detektiert und nach der in Abschnitt 3.3.3 vorgestellten Fourier-Analyse
ausgewertet. Durch die Fourier-Analyse der ortsaufgelösten RSA-Daten lassen sich die
lateralen Verteilungen der einzelnen, zur RSA beitragenden Spinpakete rekonstruieren,
die die zeitliche Entwicklung der Spinpakete widerspiegeln und aus denen sich mittels
Gauss-Anpassungen die Spindriftgeschwindigkeit vs, die Spindiffusionskonstante Ds und
die Spindephasierungszeit τs extrahieren lassen.
Nachdem in Abschnitt 3.3.3 bereits eine erste Spintransportmessung im elektrischen Feld
vorgestellt wurde, werden nun systematische Messreihen durchgeführt, die den elektrisch
induzierten Spintransport unter verschiedenen Einflüssen charakterisieren. Zuerst wird
in Abschnitt 4.1 die für einen n-dotierten Halbleiter mit Ohmschen Widerstandsverhal-
ten erwartetete lineare Abhängigkeit der Spindriftgeschwindigkeit vom elektrischen Feld
vs = µs · E verifiziert und die Spinmobilität µs bestimmt. Daraufhin wird das Verhal-
ten der Spindrift und -diffusion in unterschiedlichen Elektronenzuständen durch Variati-
on der optischen Anregungsenergie (Abschnitt 4.2) und der optischen Anregungsdichte
(Abschnitt 4.3) untersucht. Abschließend wird in Abschnitt 4.4 der Spintransport tempe-
raturabhängig analysiert, wobei die meines Wissens nach erste experimentelle Messung
der verallgemeinerten Einstein-Relation für Spintransport in einem Halbleiter vorgestellt
wird.
4.1 Elektrische Feldabhängigkeit
Die in Abschnitt 3.3.3 bereits vorgestellte Spintransportmessung in einem elektrischen
Feld von E = 2.72V/cm zeigte eine Schwerpunktsverschiebung der Spinpakete von ca.
4µm innerhalb von 125 ns, woraus sich eine Spindriftgeschwindigkeit von vs = (−3108±
44) cm/s und eine Spinmobilität von µs = |vs/E| = (1143± 16) cm2 V−1 s−1 ergeben. Im
Folgenden werden Spintransportmessungen bei verschiedenen elektrischen Feldern durch-
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geführt, um die hierbei angenommene, lineare Abhängigkeit der Spindriftgeschwindigkeit
vom elektrischen Feld vs = µs · E zu überprüfen. Diese lineare Abhängigkeit wird auf-
grund des Ohmschen Widerstandverhaltens der n-dotierten GaAs-Probe (vgl. Abb. 3.4 c)
für den Ladungstransport erwartet und unter der Annahme, dass die Spins durch die Be-
schleunigung der Ladungsträger in der Probe transportiert werden, auf den Spintransport
übertragen, µs = µc. Allerdings wurden in Ref. [7] Spindiffusionskonstanten gemessen, die
um einen Faktor 10 von der klassischen Einstein-Relation eDs = µskBT abwichen. Diese
Abweichung wurde mit der Ungültigkeit der klassischen Einstein-Relation für n-dotierte
Halbleiter bei tiefen Temperaturen erklärt [51]. Die dabei hergeleitete, verallgemeinerte
Einstein-Relation (s. Abschnitt 2.2.4) wurde bisher noch nicht durch systematische und
konsistente Messungen der Spinmobilität und der Spindiffusionskonstanten überprüft.
Daher ist eine Diskussion über Möglichkeiten von ladungsunabhängigen Spintransport-
kanälen in Halbleitern aufgekommen, durch die eine Verifizierung des Ohmschen Trans-
portverhaltens für die optisch angeregten Spinpakete in den hier vorgestellten Messungen
sinnvoll erscheint.
Abbildung 4.1 a−c zeigt für verschiedene elektrische Felder die Schwerpunktsverschie-
bungen xc(t) = vst, die quadrierten Breiten 2w2(t) = 4σ20 + 4Dst und die Amplituden
θ˜(t) = θ0 · exp
[
− tτs
]
der Spinpakete, die aus der Fourier-Transformation der ortsaufge-
lösten RSA-Messungen rekonstruiert wurden. Während die Breiten und Amplituden für
alle E-Felder im Wesentlichen identisch sind, zeigen die Schwerpunktsverschiebungen eine
klare Abhängigkeit vom elektrischen Feld: Je größer das elektrische Feld, desto größer die
Schwerpunktsverschiebung. Insbesondere kehrt sich die Richtung der Schwerpunktsver-
schiebung mit dem Vorzeichen des elektrischen Feldes um. Die durch lineare Regression
erhaltenen Driftgeschwindigkeiten aus 3 Messreihen sind in Abb. 4.1 d als Funktion des
elektrischen Felds aufgetragen. Hiermit ist eindeutig die erwartete, lineare Abhängigkeit
der Spindriftgeschwindigkeit vom elektrischen Feld vs = µs · E verifiziert. Die aus diesen
3 Messreihen ermittelte Spinmobilität beträgt µs = (1159 ± 4) cm2 V−1 s−1. Die Fehler-
balken an den Daten der Spintransportparameter geben ausschließlich die numerischen
Anpassungsfehler an. Bei den meisten Datenpunkten sind sie kleiner als die Symbole der
Datenpunkte und daher in der Grafik nicht sichtbar. Die Schwankungen der Datenpunkte
zwischen den verschiedenen Messreihen (wahrscheinlich aufgrund von unabsichtlich leicht
veränderten Strahljustagen) sind deutlich größer als die Anpassungsfehler und dominie-
ren die wahren Fehlerwerte. Diese Schwankungen gehen aber bei der linearen Regression
zur Bestimmung der Spinmobilität in deren Fehler ein. Es sei an dieser Stelle daran er-
innert, dass der Absolutwert der Spinmobilität als Untergrenze zu betrachten ist, da das
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Abbildung 4.1
Spintransport in Abhängigkeit vom elektrischen Feld: a) Schwerpunktsverschiebungen, b) quadrierte
Breiten und c) Amplituden der Spinpakete, die aus der FFT der ortsaufgelösten RSA-Messungen
rekonstruiert wurden. Die Schwerpunktsverschiebungen und folglich die Spindriftgeschwindigkeiten
in d) zeigen die für Ohmsches Transportverhalten erwartete, lineare Abhängigkeit vom elektrischen
Feld, vs = µs · E. Die Spindiffusionskonstante Ds in e) und die Spindephasierungszeit τs in f) sind
unabhängig vom E-Feld.
tatsächlich in der Probe wirkende E-Feld von dem an das Gesamtsystem angelegten, 2-
Punkt-gemessenen Feld abweichen kann.
Die Spindiffusionskonstanten und Spindephasierungszeiten in Abb. 4.1 e−f sind unabhän-
gig vom E-Feld und liegen im Mittel bei Ds = (9.7 ± 0.3) cm2/s und τs = (125 ± 1) ns.
Diese Werte stimmen mit denen aus bisherigen Spintransportmessungen in n-GaAs mit
Dotierungen am MIT und bei tiefen Temperaturen gut überein [13]. Indirekte Einflüsse
des E-Felds auf diese Parameter, z.B. durch eine Erwärmung der Probe aufgrund der
Jouleschen Energiedissipation, die eine systematische Erhöhung von Ds und eine Ver-
ringerung von τs hervorrufen sollte (vgl. die Temperaturabhängigkeit in Abbschnitt 4.4),
sind nicht zu erkennen. Bei der durch die schwarzen Kreise dargestellten Messreihe tritt
zwar eine stetige Verringerung der Werte für Ds und τs bei negativen E-Feldern auf,
welche aber in der durch die farbigen Quadrate dargestellten Messreihe nicht reprodu-
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ziert wird und daher eher auf unbeabsichtigte Änderungen der Messbedingungen wie z.B.
Laser- oder Temperaturdrift1 zurückgeführt wird.
Durch die lineare Abhängigkeit vs = µs · E können die weiteren, elektrisch induzierten
Spintransportmessungen ohne Informationsverlust bei einem einzigen, beliebigen E-Feld
durchgeführt werden. Dazu wird das maximal vertretbare Feld2 von E = 2.72V/cm ge-
wählt, da hier die größte Schwerpunktsverschiebung von ca. 4µm auftritt. Die in Abb. 4.1
gezeigten Messreihen der E-Feldabhängigkeit wurden bei einer optischen Anregung der
Spinpakete mit ELaser ≈ 1.474 eV durchgeführt. Aus den Photolumineszenz-Messungen
in Abschnitt 3.2 ist ersichtlich, dass es sich bei dieser optischen Anregung um Übergän-
ge von den Akzeptor- in die Donatorzustände handelt. Die oben diskutierten Ergebnisse
spiegeln also den Spintransport in den quasi-freien Zuständen des Donatorbandes wider.
Um zu prüfen, ob der Spintransport im Leitungsband höhere Spindriftgeschwindigkeiten
und Spindiffusionskonstanten aufgrund der geringeren effektiven Masse der Leitungsband-
zustände mCB liefert, wird im Folgenden die Energieabhängigkeit der Spintransportpara-
meter untersucht.
4.2 Energieabhängigkeit
Spindynamik in Leitungsbandzuständen kann sich deutlich von Spindynamik in Donator-
bandzuständen unterscheiden, da die quasi-freien Zustände in diesen beiden Bändern zum
Einen unterschiedliche effektive Massen m∗CB 6= m∗DB besitzen können und zum Anderen
unterschiedliche Spindephasierungsmechanismen dominieren können. Beispielsweise wer-
den die langen Spindephasierungszeiten in den quasi-freien Donatorbandzuständen durch
die Unterdrückung der Hyperfein-Wechselwirkung der Elektronenspins mit den fluktu-
ierenden Kernfeldern erklärt, die in lokalisierten Zuständen die Spindephasierung domi-
niert, während sich die fluktuierenden Kernfelder durch die Bewegung der Elektronen in
den quasi-freien Donatorbandzuständen zu Null mitteln. Die Bewegung der Elektronen im
Donatorband, die formal meist durch einen hopping-Ansatz beschrieben wird, führt statt-
1Jede einzelne Spintransportmessung bei einem einzigen elektrischen Feld E, welche aus 21 RSA-
Messungen besteht, dauert ca. 18 Stunden. Auf diesen Zeitskalen ist eine Laserdrift sehr wahrschein-
lich, da der Ti:Saphir-Laser selbst auf kleine Tag-Nacht-Änderungen der Labortemperatur reagiert.
Außerdem kann es sein, dass innerhalb einer Messreihe die Heliumkanne zum Kühlen der Probe im
Durchflusskryostaten allmählich leer geht und dass sich die tatsächliche Probentemperatur trotz Tem-
peraturregelung leicht erhöht.
2Bei diesem E-Feld fließt ein Strom von ca. 8mA durch die Probe. Höhere E-Felder und Ströme werden
zur Schonung der elektrischen Kontaktstellen nicht angelegt.
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dessen zu einer Präzession der Spins um das effektive Dresselhaus-Feld, was die Spinde-
phasierungszeiten begrenzt. Es handelt sich also letztlich um den DP-Mechanismus, der
in den Leitungsbandzuständen evtl. noch effektiver ist und die Spindephasierungszeiten
in diesen Zuständen verkürzt. Neben der Spindriftgeschwindigkeit und der Spindiffusi-
onskonstanten ist also auch die Spindephasierungszeit durch die Transporteigenschaften
der betrachteten, quasi-freien Donator- oder Leitungsbandzustände gegeben. Um die Spin-
transporteigenschaften dieser beiden Bänder zu vergleichen, wird nun durch Variation der
Laserenergie der Anregungs- und Detektionsstrahlen eine energieabhängige Untersuchung
der Spintransportparameter bei einem angelegten elektrischen Feld von E = 2.72V/cm
vorgestellt.
Abbildung 4.2 zeigt die Messergebnisse der Energieabhängigkeit. In 4.2 a ist neben den
Anfangsamplituden θ0 der Spinpakete (schwarze Datenpunkte) auch die relative Trans-
mission TProbe/TVakuum (offene, graue Datenpunkte) bei einer mittleren pump-Leistung
von 500µW als Funktion der Laserenergie aufgetragen. Zur Veranschaulichung der Ener-
giezustände ist außerdem eine PL-Messung für 10K (hellblaue Kurve, ohne y-Achse, aus
Abb. 3.7 übernommen) hinzugefügt. Während die Spinamplitude exponentiell mit der La-
serenergie zunimmt, fällt die transmittierte Laserleistung zwischen 1.487 eV und 1.500 eV
rapide ab, was einer Zunahme der Absorption und folglich der Anregungsdichte der Spins
entspricht. Aufgrund der starken Transmissionsabnahme sind unter diesen Messbedin-
gungen keine Faraday-Messungen bei höheren Laserenergien möglich. Der zugängliche
Energiebereich deckt aber mittels der (D0, A0)-Übergänge Anregungen in Donatorzustän-
de wie auch Anregungen in die Leitungsbandzustände mittels (e,A0)-Übergängen ab, so
dass ein Vergleich der Spintransporteigenschaften der beiden Bänder möglich ist.
Sowohl die Spindriftgeschwindigkeit vs wie auch die Spindiffusionskonstante Ds zeigen
einen Anstieg mit der Laserenergie bis ca. 1.490 eV. Dieses Verhalten kann qualitativ durch
eine Vergrößerung der Impulsstreuzeit τp(ε) mit der kinetischen Energie ε der Elektronen
kommen, ähnlich wie bei Leitungsbandzuständen mit τ (CB)p (ε) ∝ ε3/2 für Streuung an
geladenen Störstellen [91]. Die daraufhin folgende Abnahme der Spintransportparameter
bei Anregung in die Leitungsbandzustände bei ELaser ≈ 1.500 eV überrascht allerdings,
da für Leitungsbandzustände typischerweise höhere Mobilitäten und Diffusionskonstanten
als in Donatorbandzuständen erwartet werden. Sie tritt in demselben Energiebereich auf,
in dem die Transmission stark abfällt und die optische Absorption stark zunimmt. Die
Erhöhung der Anregungsenergie geht in diesem Bereich also einher mit einer Erhöhung
der Anregungsdichte von spinpolarsierten Elektronen und von quasi-instantan depola-
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Abbildung 4.2
Energieabhängigkeit des Spintransport:
a) Die Spinamplituden (schwarze Punk-
te) nehmen mit der Anregungsenergie
exponentiell zu, während die optische
Transmission (offene, graue Punkte) für
Energien ELaser ≥ 1.485 eV rapide ab-
nimmt. Außerdem ist ein PL-Spektrum
(hellblaue Kurve) abgebildet, das die
energetische Lage der optische Über-
gänge zeigt. In dem zugänglichen An-
regungsbereich sind (D0, A0)-Übergänge
in die Donatorzustände sowie (e,A0)-
Übergänge in die Leitungsbandzustände
möglich. b) Die Spindriftgeschwindigkeit
vs sowie c) die Spindiffusionskonstante
Ds zeigen einen Anstieg bis zu 1.485 eV,
woraufhin sie aber wieder abfallen. Diese
unerwartete Reduktion bei Anregung in
die Leitungsbandzustände wird auf eine
erhöhte Anregungsdichte zurückgeführt.
d) Die Spindephasierungszeit zeigt die
erwartete Abnahme bei höheren Ener-
gien aufgrund des zunehmenden DP-
Spindephasierungsmechanismus für freie
Leitungsbandelektronen.
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risierten Löchern. Die mittlere Anregungsdichte (definiert in Abschnitt 4.3) verdoppelt
sich von 〈nex〉 ≈ 0.6 · 1014 cm−3 bei ELaser = 1.474 eV auf 〈nex〉 ≈ 1.2 · 1014 cm−3 bei
ELaser = 1.497 eV, so dass hier eine erhöhte Elektron-Loch-Streuung zu der Reduzierung
der Impulsstreuzeit und der Spintransportparameter im Vergleich zu den Donatorband-
werten führen könnte.
Die Spindephasierungszeit τs in Abb. 4.2 d nimmt mit steigender Energie von τs ≈ 125 ns
auf 80 − 100 ns ab. Dieses Verhalten würde zwar qualitativ zu einer verstärkten DP-
Spindephasierung mit τ (DP)s ∝ τ−1p durch die Erhöhung von τp, die aus dem Verhalten
von vs und Ds geschlussfolgert werden kann, passen, allerdings wird auch bei den höheren
Anregungsenergien eine Abnahme der RSA-Resonanzhöhen (vgl. Abb. 3.18 a) und folglich
eine Abnahme der Spindephasierungszeit mit steigendem Magnetfeld beobachtet, was den
DP-Mechanismus als dominanten Spindephasierungsmechanismus ausschließt. Außerdem
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wäre im Fall von dominanter DP-Spindephasierung eine Zunahme der Spindephasierungs-
zeit bei Anregung in die Leitungsbandzustände zu erwarten, da die Impulsstreuzeit nach
dem Verhalten von vs und Ds zu urteilen dort abnimmt. Das wird aber nicht beobachtet.
Die Spindephasierungszeit bleibt auch bei Anregung in die Leitungsbandzustände nied-
rig. Stattdessen ist eine verstärkte inhomogene Dephasierung denkbar, da die Besetzung
der Donator- und Leitungsbandzustände, die sich durch Elektron-Elektron-Streuung mit
den Gleichgewichtselektronen einstellt, bei höherer Anregungsenergie breiter verteilt sein
kann und somit auch eine breitere Verteilung an g-Faktoren hervorrufen kann. Da aber
das beobachtete, magnetfeldabhängige Verhalten der Spindephasierungszeit weder durch
den DP-Mechanismus noch durch inhomogene Dephasierung korrekt beschrieben wird,
sollen die obigen Vermutungen über die Ursachen der Abnahme der Spindephasierungs-
zeit mit der Energie nur Ähnlichkeiten zu diesen Relaxationskanälen aufzeigen.
Eine systematische Änderung des Spindephasierungsmechanismus durch das mögliche
Einsetzen einer Elektron-Loch-Wechselwirkung bei Anregung in die Leitungsbandzustän-
de, die bereits bei der Diskussion der Spindriftgeschwindigkeit und Spindiffusionskonstan-
ten vermutet wurde, ist zwar bei der vorhandenen Datenpunktedichte nicht explizit zu
erkennen, würde dem beobachteten Verhalten der Spindephasierungszeit aber auch nicht
widersprechen, da bei ELaser ≈ 1.500 eV die minimalen Spindephasierungszeiten innerhalb
dieser Messreihe gefunden werden.
Falls die unerwartete Abnahme der Spintransportparameter vs und Ds bei Anregung in
die Leitungsbandzustände tatsächlich durch eine verstärkte Elektron-Loch-Wechselwir-
kung verursacht wird, dann handelt es sich genau genommen also nicht um einen Effekt
einer erhöhten Energie der Elektronenzustände, sondern um den Effekt einer erhöhten
Anregungsdichte. Ein sinnvoller Vergleich der Spintransporteigenschaften des Donator-
und des Leitungsbandes aus der Energieabhängigkeit in Abb. 4.2 wäre dann nicht mög-
lich, da die Spins in den beiden Bändern anderen Einflüssen unterliegen. Im folgenden
Abschnitt wird daher der Einfluss der optischen Anregungsdichte auf den Spintransport
untersucht.
4.3 Abhängigkeit von der Anregungsdichte
Die im vorigen Abschnitt vorgestellten Ergebnisse der Spintransportparameter unter Va-
riation der Anregungsenergie lassen auch einen Einfluss der Anregungsdichte auf den
Spintransport vermuten. Zum Einen ist zu erwarten, dass sich bei Erhöhung der An-
regungsdichte auch das chemische Potential zu höheren Energien verschiebt, wodurch
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sich die besetzten Elektronenzustände und folglich die Spintransporteigenschaften ändern
können. Zum Anderen können indirekte Einflüsse einer erhöhten Ladungsträgerdichte auf
den Spintransport auftreten wie die teilweise Abschirmung des angelegten, elektrischen
Felds oder eine verstärkte Elektron-Loch-Wechselwirkung. Daher wird nun die Abhän-
gigkeit der Spintransportparameter von der Anregungsdichte bei fester Photonenenergie
ELaser = 1.474 eV, die einer Anregung der Elektronen in die Donatorbandzustände ent-
spricht, und bei den beiden Temperaturen T = 10K und 25K untersucht.
Hierzu wird die mittlere Anregungsdichte pro Laserpuls 〈nex〉 aus der mittleren pump-
Leistung 〈Ppump〉 gemäß
〈nex〉 = α · NPuls
2piσ20d
mit 〈Ppump〉 = 1
2
NPulsELaser
Trep
=
2α
2piσ20d
Trep
ELaser
· 〈Ppump〉 (4.1)
=
1.125 · 1014 cm−3 mW
−1 · 〈Ppump〉 für α(T = 10 K) = 0.50
1.218 · 1014 cm−3 mW−1 · 〈Ppump〉 für α(T = 25 K) = 0.55
berechnet. α = 1−TProbe/TVakuum gibt den Anteil an absorbierten Photonen pro Puls an,
der vor der jeweiligen Messreihe anhand einer horizontalen Topographie-Messung über die
Probe aus dem Verhältnis der transmittierten probe-Leistungen in der Mitte der Probe
TProbe und neben der Probe TVakuum bestimmt wird. Reflexion wird bei den niedrigen
Photonenenergien als vernachlässigbar betrachtet. Für die verwendete Photonenenergie
von 1.474 eV ergeben sich die Werte α(T = 10 K) ≈ 50 % und α(T = 25 K) ≈ 55 %. Die
leicht erhöhte Absorption bei T = 25K wird auf die Verringerung der Bandlücke nach Gl.
(2.2) zurückgeführt. Für die Berechnung der mittleren Anregungsdichte wird die Anzahl
an absorbierten Photonen pro Puls αNPuls auf ein zylindrisches Volumen normiert, des-
sen Querschnittsfläche 2piσ20 durch die 1/e-Breite der Gaussschen Anfangsverteilung der
Spinpakete gegeben ist, wobei für diese Messreihe σ0 = 12µm beträgt. d = 520µm ist die
Probendicke. Die höchste, in der Messung verwendete, mittlere Anregungsdichte pro Puls
liegt bei 11.25 · 1014 cm−3 und ist damit um eine Größenordnung kleiner als die Gleich-
gewichtsladungsträgerdichte n = 2 · 1016 cm−3 durch die Probendotierung. Allerdings sei
darauf hingewiesen, dass der reale räumliche Verlauf der Anregungsdichte ein in lateraler
Richtung Gaussförmiges Profil mit einer exponentiellen Abnahme in z-Richtung ist:
nex(x, y, z) =
NPuls
2piσ20Λ︸ ︷︷ ︸
nmax
· exp
[
−x
2 + y2
2σ20
]
· exp
[
− z
Λ
]
. (4.2)
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Die maximale, reale Anregungsdichte bei x, y, z = 0 (an der Probenoberfläche im Zentrum
der Gauss-Verteilung) hängt also mit der mittleren Anregungsdichte über
nmax =
1
α
d
Λ
· 〈nex〉 = 1
α
ln
(
1
1− α
)
· 〈nex〉 (4.3)
=
1.386 · 〈nex〉 für α(T = 10 K) = 0.501.452 · 〈nex〉 für α(T = 25 K) = 0.55
zusammen, wobei das Verhältnis von der Probendicke zur Absorptionslänge über TProbe =
e−d/Λ TVakuum = (1− α) TVakuum durch den Absorptionsparameter α ausgedrückt wurde.
Die maximalen, realen Anregungsdichten sind also entsprechend um den Faktor 1.386
bei 10K bzw. 1.452 bei 25K höher als die mittleren Anregungsdichten. In der weiteren
Diskussion der Spintransportmessungen wird sich auf die mittlere Anregungsdichte 〈nex〉
bezogen, da dies auch in den meisten Veröffentlichungen über den Einfluss einer optischen
Anregungsdichte auf den Spintransport so gehandhabt wird und damit eine bessere Ver-
gleichbarkeit bietet.
Bei Erhöhung der Anregungsdichte treten systematische Abweichungen der aus den Fou-
rier-transformierten RSA-Daten rekonstruierten Spinpakete von der Gauss-Form auf,
wie in Abb. 4.3 für 〈nex〉 = 2.8 · 1014 cm−3 (entsprechend einer mittleren pump-Leitsung
von 〈Ppump〉 = 2.5mW) gezeigt ist. Hier sind die ersten fünf Spinpakete sowie das 10.
Spinpaket dargestellt. Der Übersicht halber sind nur das erste, fünfte und zehnte Spin-
paket farblich hervorgehoben, an denen das Verhalten deutlich gemacht werden soll. Die
Datenpunkte (gefüllte und offene Quadrate) sind die FFT-Amplituden der gemessenen
RSA-Scans. Während sich das erste Spinpaket (rote Datenpunkte) über den gesamten
Messbereich gut durch eine Gauss-Verteilung beschreiben lässt, wie durch die Gauss-
Fitkurve (rote Linie) bestätigt wird, tritt mit zunehmendem Alter tn = nTrep der Spin-
pakete eine Abflachung der Spinverteilungen im Zentrum auf. Beim fünften Spinpaket
(blau) liegen die mittleren fünf Datenpunkte auf einer Horizontalen. Hier lassen sich nur
die äußeren Datenpunkte (gefüllte Symbole) durch eine Gauss-Verteilung beschreiben.
Noch extremer sind die Abweichungen beim zehnten Spinpaket (schwarze Datenpunkte):
Hier hat sich nicht nur eine Abflachung der Spinverteilung im Zentrum, sondern sogar
eine Delle ausgebildet. Die Spinverteilung nimmt zum Zentrum hin sogar ab. Eine Gauss-
Anpassung ist über den gesamten Messbereich also nicht sinnvoll. Daher werden bei allen
Spinpaketen nur die durch gefüllte Symbole dargestellten rechten und linken Flanken,
die jeweils 6 Datenpunkte umfassen, für die Gauss-Anpassungen berücksichtigt. Die als
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Abbildung 4.3
Effekt der Pauli-Blockade auf die Spinvertei-
lungen bei hohen Anregungsdichten: mit zu-
nehmendem Alter der Spinpakete zeigt sich ei-
ne Abflachung und sogar eine Delle im Zen-
trum der Spinverteilungen, so dass Gauss-
Anpassungen (durchgezogene Linien) nur noch
an die Flanken der Spinpakete (gefüllte Da-
tenpunkte) möglich sind. Die durch offene
Symbole dargestellten Datenpunkte werden für
die Gauss-Anpassungen nicht berücksichtigt.
Ursache für die Deformation der Spinpake-
te ist eine spinabhängige Diffusionskonstante
D↑s > D
↓
s , wodurch die ↑-Elektronen schnel-
ler aus dem Zentrum weg diffundieren als die
↓-Elektronen, so dass die Spinpolarisation dort
mit der Zeit schneller abnimmt als üblich.
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offene Symbole dargestellten Datenpunkte im Zentrum der Verteilungen werden für die
Anpassung nicht berücksichtigt.
Dieses erstaunliche Verhalten einer Spinpolarisation bei hohen Anregungsdichten, insbe-
sondere die Ausbildung einer Delle im Zentrum der Spinverteilung, wurde auch in Ref. [50]
beobachtet. Die physikalische Ursache ist eine spinabhängige Erhöhung der Impulsstreu-
zeit τ↑↓p aufgrund einer Pauli-Blockade: Bei hohen Anregungsdichten, die vergleichbar
sind mit der Zustandsdichte im Energiebereich der Anregung, werden fast alle Zustände
unterhalb der Fermi-Energie besetzt, so dass nur noch wenige freie Zustände vorhanden
sind, in die die Elektronen gestreut werden können. Eine Streuung in besetzte Zustän-
de ist aufgrund des Pauli-Prinzips nicht erlaubt. Es tritt also eine Unterdrückung der
Impulsstreuung der Elektronen aufgrund eines Mangels an freien Zuständen auf, was
als Pauli-Blockade bezeichnet wird. Da bei der optischen Spinorientierung ↑- und ↓-
Elektronen im Verhältnis 3 : 1 angeregt werden, ist der Effekt der Pauli-Blockade für die
beiden Spinsorten unterschiedlich stark. Die stärker angeregte Spinsorte, die wir o.B.d.A.
↑ bezeichnen, erfährt eine stärkere Unterdrückung der Impulsstreuung, so dass die Im-
pulsstreuzeit und folglich auch die Mobilität und die Diffusionskonstante für die stärker
angeregte Spinsorte höher sind als für die andere Spinsorte: τ↑p > τ
↓
p ⇒ µ↑ > µ↓ und
D↑ > D↓. Diese Effekte treten hauptsächlich im Zentrum der Spinverteilung auf, da hier
natürlich die höchste Anregungsdichte vorliegt. Das führt dazu, dass die stärker angeregte
Spinsorte ↑ aufgrund der erhöhten Diffusionskonstante im Zentrum der Verteilung schnel-
ler diffundieren kann als die ↓-Elektronen, so dass die ↑-Elektronendichte im Zentrum
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schneller mit der Zeit abnimmt als die ↓-Elektronendichte und der Spinpolarisationsgrad
P = (n↑ − n↓)/(n↑ + n↓) verringert wird. Zu den Flanken der Spinpakete hin nimmt der
Effekt der Pauli-Blockade aufgrund der geringeren Anregungsdichte ab. Das Resultat ist
die in Abb. 4.3 beobachtete Abflachung und die Delle im Zentrum der Spinpakete. Diese
Beobachtung der Deformierung der Spinpakete aufgrund der Pauli-Blockade bei hohen
Anregungsdichten wird also sicherlich auch die Spintransportparameter beeinflussen, die
aus den Gauss-Anpassungen an die Flanken der Spinpakete extrahiert werden. Da in
dem Auswertungsmodell konstante Spintransportparameter angesetzt werden, sind die
Analyse-Ergebnisse als die mittleren Spindriftgeschwindigkeiten 〈vs〉, Spindiffusionskon-
stanten 〈Ds〉 und Spindephasierungszeiten 〈τs〉 an den Flanken der Spinverteilungen zu
interpretieren.
Die Ergebnisse der so durchgeführten Analyse sind in Abb. 4.4 gezeigt. Die blauen Da-
tenpunkte beziehen sich auf die Messung bei T = 10K, die roten Datenpunkte auf die
Messung bei 25K. In der Spinamplitude erkennt man bei beiden Temperaturen erwar-
tungsgemäß eine Zunahme mit der Anregungsdichte. Bei 10K ist allerdings bei großen
Anregungsdichten 〈nex〉 ≥ 5 · 1014 cm−3 eine Sättigung zu beobachten, die darauf hindeu-
tet, dass alle verfügbaren Zustände angeregt werden. In der 25K-Messung ist im vorlie-
genden Messbereich bis 〈nex〉 ≈ 6 · 1014 cm−3 kein Anzeichen einer Sättigung vorhanden.
Die Spinamplitude steigt hier linear mit der Anregungsdichte. Offensichtlich liegt also
eine temperaturabhängige Änderung der Zustandsdichte für die Anregung in die Dona-
torbandzustände mit ELaser = 1.474 eV vor. Zwar verringert sich die Bandlücke nach der
Varshni-Formel, Gl. (2.2), nur um Eg(T = 10K)− Eg(T = 25K) = 1.2meV, allerdings
kann das bei schmalen Bändern wie dem Donatorband durchaus eine merkliche Änderung
der Zustandsdichte DDB(ELaser) hervorrufen. Außerdem werden bei höherer Temperatur
mehr Elektronen thermisch aus dem Donatorband in das Leitungsband angehoben sein,
da sich die Fermi-Verteilung mit steigender Temperatur verbreitert, so dass bei 25K
mehr freie Donatorbandzustände für die optische Anregung vorliegen als bei 10K. Da bei
25K keine Sättigung auftritt, scheint die Akzeptordichte in der Probe p > 6 · 1014 cm−3
zu sein. Die Sättigung der Spinamplitude bei 10K scheint daher eher von einer gerin-
gen Anzahl an unbesetzten Donatorbandzuständen herzurühren, deren Dichte sich zu
DDB(E) · [1− f(E,EF , T )] dE ≈ 5 · 1014 cm−3 bei ELaser = 1.474 eV und T = 10K ab-
schätzen lässt.
In den Spindriftgeschwindigkeiten und Spindiffusionskonstanten zeigt sich ein ähnliches
Bild: während sowohl vs als auch Ds bei T = 25K linear mit der Anregungsdichte anstei-
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Abbildung 4.4
Abhängigkeit der Spintransportparameter von der
Anregungsdichte für T = 10K (blaue Punkte)
und 25K (rote Punkte). Die Spinamplituden θ0
in a) steigen bei T = 10K mit der Anregungs-
dichte an und gehen für 〈nex〉 ≥ 5 · 1014 cm−3 in
eine Sättigung, während sie bei 25K in dem ge-
messenen Bereich ein lineares Verhalten aufwei-
sen. Der Grund für die Sättigung bei 10K wird in
einer starken Elektron-Loch-Rekombination ver-
mutet, die bei 25K abgeschwächt ist. Die Spin-
driftgeschwindigkeit vs in b) und die Spindiffusi-
onskonstante Ds in c) zeigen ein ähnliches Ver-
halten. Die Spindriftgeschwindigkeit bei 10K geht
nicht nur in Sättigung, sondern nimmt bei höhe-
ren Anregungsdichten sogar ab. Auch hier wird
der Grund in einer Elektron-Loch-Wechselwirkung
vermutet, die die Impulsstreurate der Elektronen
erhöht. Außerdem kann das angelegte elektrische
Feld durch die hohen Ladungsträgerdichten teil-
weise abgeschirmt und die Driftgeschwindigkeit
verringert werden. Die Spindephasierungszeit τs
nimmt bei beiden Temperaturen zuerst mit stei-
gender Anregungsdichte ab, was auf eine Zunah-
me der DP-Spindephasierung hindeutet, und wird
für 〈nex〉 ≥ 5 ·1014 cm−3 konstant, da womöglich
die erhöhte Impulsstreurate durch die Elektron-
Loch-Wechselwirkung der DP-Spindephasierung
wegen τ (DP)s ∝ τ−1p entgegenwirkt. 0 5 10 15 200
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gen, erkennt man bei 10K nach einer anfänglichen Zunahme bei kleinen Anregungsdich-
ten sogar eine Abnahme von vs und eine Sättigung von Ds zu höheren Anregungsdichten
hin. Die Spindriftgeschwindigkeit fällt bei hohen Anregungsdichten sogar unter den für
〈nex〉 → 0 extrapolierten Wert von vs ≈ 3000 cm/s. Auffällig ist außerdem, dass bei klei-
nen Anregungsdichten die Spindriftgeschwindigkeiten und Spindiffusionskonstanten bei
25K grundsätzlich größer sind als bei 10K. Diese Beobachtung ist konsistent mit dem
erwarteten Temperaturverhalten dieser Parameter. Für nicht-entartete Halbeiter, bei de-
nen der Ladungstransport durch die thermisch ins Leitungsband angeregten Donatorelek-
tronen stattfindet, findet man eine temperaturbedingte Zunahme der Ladungsmobilität
µc ∝ T 3/2 bei Streuung an geladenen Störstellen und nach der klassischen Einstein-
Relation, Gl. (2.18), eine noch stärke Zunahme der Diffusionskonstanten mit der Tem-
peratur, Dc ∝ T 5/2. Unter der Annahme, dass die Spindrift und -diffusion in n-GaAs
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im Wesentlichen dem Ladungstransport von spinpolarisierten Elektronen entsprechen,
µs = µc und Ds = Dc, lassen sich diese Temperaturabhängigkeiten also auch auf den
Spintransport übertragen. Allerdings findet der Ladungs- und Spintransport bei Halblei-
tern mit Dotierungen am MIT bei tiefen Temperaturen hauptsächlich im Donatorband
statt, so dass µc,s und Dc,s anderen Temperaturabhängigkeiten folgen können und über
die verallgemeinerte Einstein-Relation, Gl. (2.19), zusammenhängen.
Die lineare Zunahme von vs und Ds bei kleinen Anregungsdichten ist für beide Tempera-
turen etwa gleich. Eine Zunahme wird durch die Besetzung von energetisch leicht höheren
Zuständen mit steigender Anregungsdichte erwartet, da eine Erhöhung der Ladungsträ-
gerdichte auch eine Erhöhung der Fermi-Energie hervorruft. Da die Zustandsdichte des
Donatorbandes quantitativ nicht bekannt ist, betrachten wir stattdessen kurz die Situa-
tion für Leitungsbandelektronen, um einen genaueren Eindruck zu bekommen. Für den
Extremfall T = 0 ergibt sich für ein parabolisches Leitungsband der bekannte Zusam-
menhang EF = ~
2
2m∗CB
(3pi2n)2/3. Mit steigender kinetischer Energie3 der Elektronenzu-
ständen nimmt die Impulsstreuzeit für die Streuung an geladenen Störstellen annähernd
wie τp(ε) = αp · ε3/2 zu [91]. Die Spindriftgeschwindigkeit vs(n) = µs(n)E sollte dann
wegen
µs(n) = µc(n) =
e
m∗CB
∫
τp(ε)D(ε) f(ε, EF (n), T ) dε∫
D(ε) f(ε, EF (n), T ) dε
=
e
m∗CB
· αp · (kBT )3/2 · F2 (EF (n)/(kBT ))
F1/2 (EF (n)/(kBT ))︸ ︷︷ ︸
≡ζ(n)∝n
(4.4)
durch die Besetzung höher-energetischer Elektronenzustände mit steigender Anregung-
dichte ebenfalls zunehmen [50]. Fn (ξ) =
∫
xn [exp (x− ξ) + 1]−1 dx ist das Fermi-Integral
der Potenz n. Der Ausdruck αp(kBT )3/2ζ(n) beschreibt die über die besetzten Zustände
gemittelte Impulsstreuzeit. Die numerische Simulation von ζ(n) in Abbildung 4.5 zeigt,
dass sie in dem Bereich n = n0 + 〈nex〉 = 2.0 · 1016 cm−3 bis 2.2 · 1016 cm−3 in guter
Nährung linear in der Ladungsträgerdichte n ist, die sich aus der Gleichgewichtsladungs-
trägerdichte n0 = 2 · 1016 cm−3 durch die Dotierung und der optischen Anregungsdichte
〈nex〉 zusammensetzt. Somit sind die beobachteten, linearen Zusammenhänge vs ∝ 〈nex〉
und Ds ∝ 〈nex〉 qualitativ nachvollziehbar. Die Proportionalitätsfaktoren hängen von der
Stärke αp der Energieabhängigkeit der Impulsstreuzeit ab. In diesem einfachen Model für
3An dieser Stelle bezeichnet E das angelegte, elektrische Feld und ε die kinetische Energie der elektro-
nischen Zustände.
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Abbildung 4.5
Numerische Simulation von ζ(n) für T = 25K
als Funktion der Ladungsträgerdichte n = n0 +
〈nex〉. Der annähernd lineare Verlauf zeigt, dass
die Spinmobilität µs und folglich die Spindriftge-
schwindigkeit vs linear mit der optischen Anre-
gungsdichte zunehmen sollten. Die experimentell
beobachtete Änderung um 50% lässt sich damit
allerdings quantitativ nicht erklären.
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ein parabolisches Leitungsband liefert der Vergleich der Steigungen von vs(n) und ζ(n)
für die Messung bei T = 25K
αp =
dvs
dn
e
m∗CB
E (kBT )
3/2 dζ
dn
= (382± 53) fsmeV−3/2. (4.5)
Die Größenordnung scheint sinnvoll zu sein. Der Absolutwert ist aber mit Vorsicht zu
genießen, da der experimentell beobachtete Spintransport hauptsächlich im Donatorband
stattfinden wird, das eine andere Zustandsdichte DDB(ε) als das Leitungsband besitzt.
Die starke Zunahme der Spindriftgeschwindigkeit um mehr als 50% bei 25K kann aber
quantitativ nicht alleine an der Besetzung höher-energetischer Zustände mit der Anre-
gungsdichte liegen, da sich ζ(n) in dem relevanten Anregungsbereich um nur 1% ändert.
Die Ursache für die starke Zunahme der Spintransportparameter bei kleinen Anregungs-
dichten scheint quantitativ hauptsächlich in der Erhöhung der Impulsstreuzeit durch die
Pauli-Blockade zu suchen zu sein, die aber im Rahmen dieser Arbeit nicht theoretisch
behandelt werden kann.
Die Abnahme von vs und die Sättigung von Ds bei hohen Anregungsdichten in der 10K-
Messung (blaue Datenpunkte) widerspricht den bisher beschriebenen, theoretischen Er-
wartungen. Anscheinend tritt hier ein weiterer Effekt auf, der der Zunahme der Impuls-
streuzeit durch die Besetzung höher-energetischer Zustände und durch die Pauli-Blockade
entgegenwirkt und sie sogar überkompensiert. Dieser Effekt ist temperaturabhängig, da
er bei T = 25K nicht beobachtet wird. Eine denkbare Möglichkeit wäre eine zuneh-
mende Elektron-Loch-Wechselwirkung wie beispielsweise die Formation von Exzitonen,
die bei höheren Temperaturen abnimmt, da die Bindung der Elektron-Loch-Paare ther-
misch aufgebrochen werden kann. In diesem Fall sollten die Spintransportparameter mit
der Anregungsdichte abnehmen, da die spinpolarisierten Elektronen zunehmend an die
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lokalisierten Löcher in den Akzeptorzuständen gebunden werden.4 Außerdem kann eine
erhöhte Löcherdichte auch zu einer teilweisen Abschirmung des angelegten, elektrischen
Feldes und folglich zu einer Reduktion der Spindriftgeschwindigkeit führen [49].
Die Spindephasierungszeit τs zeigt für beide Temperaturen eine Abnahme mit steigen-
der Anregungsdichte. In der 10K-Messung nimmt τs von 125 ns bei der kleinsten An-
regungsdichte ab und sättigt für 〈nex〉 ≥ 4 · 1014 cm−3 bei einem Wert von 75 ns. In
der 25K-Messung sinkt die Spindephasierungszeit von 55 ns auf 42 ns. Die grundsätzlich
niedrigeren Spindephasierungszeiten bei 25K sind im Einklang mit der bekannten Tem-
peraturverhalten von τs (Abschnitt 4.4). Aufgrund der Zunahme der Impulsstreuzeit τp
mit der Anregungsdichte durch der Besetzung von höher-energetischen Zuständen und
durch die Pauli-Blockade ist zwar eine Zunahme der DP-Spindephasierung und folglich
eine Abnahme der Spindephasierungszeit wegen τ (DP)s ∝ τ−1p zu erwarten, aber auch in
dieser Messreihe ist in den RSA-Scans keine magnetfeldabhängige Zunahme der Spinde-
phasierungszeit zu beobachten, was ein charakteristisches Merkmal des DP-Mechanismus
wäre, sondern eine Abnahme von τs mit dem Magnetfeld. Analog zu der Energieabhän-
gigkeit im vorigen Abschnitt wäre eine verstärkte inhomogene Dephasierung als Ursache
denkbar, da mit der Besetzung höher-energetischer Zustände auch eine größere Verteilung
von g-Faktoren auftreten kann. Allerdings zeigen die RSA-Scans nicht das für inhomogene
Dephasierung typische Magnetfeldverhalten τinh(B) ∝ |B|−1, sondern eine Sättigung von
τs(B) für |B| ≥ 40mT. Der Einfluss einer verstärkten Elektron-Loch-Wechselwirkung, die
als Ursache für die Abnahme von vs und die Sättigung von Ds für hohe Anregungsdich-
ten bei 10K vermutet wird, ist in der Spindephasierungszeit nicht explizit zu erkennen,
genau wie in der Energieabhängigkeit in Abb. 4.2 c. Es ist aber nicht auszuschließen, dass
eine solche Elektron-Loch-Wechselwirkung nur auf die Impulsstreuzeit und somit auf die
Transportparameter vs und Ds wirkt und die Spindephasierung unbeeinflusst lässt.
Zusammenfassend zeigen also beide Messreihen bei 10K und 25K bei kleinen Anregungs-
dichten das erwartete Verhalten der Spintransportparameter, nämlich die lineare Zunah-
me der Spindriftgeschwindigkeit vs und der Spindiffusionskonstanten Ds, was durch die
Zunahme der Impulsstreuzeit aufgrund der Besetzung höher-energetischer Zustände und
aufgrund der Pauli-Blockade erklärt wird. Dabei sind die Spindriftgeschwindigkeiten und
Spindiffusionskonstanten bei 25K aufgrund der Temperaturabhängigkeit der Impulsstreu-
zeit erwartungsgemäß größer als bei 10K.
4Die Formation von Exzitonen mit Beteiligung von Löchern im Valenzband, wie beispielsweise die
Donator-gebundenen Exzitonen (D0, X) in den PL-Spektren in Abb. 3.7 a, kann im Wesentlichen
ausgeschlossen werden, da die Anregungsenergie dafür nicht ausreicht.
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In der 10K-Messung treten in allen Parametern Sättigungen (bzw. in der Spindriftge-
schwindigkeit sogar eine Abnahme) bei hohen Anregungsdichten auf, was mit einer ver-
stärkten Elektron-Loch-Wechselwirkung erklärt wird. Die besonders starke Reduktion der
Spindriftgeschwindigkeit kann zudem durch eine teilweise Abschirmung des angelegten
elektrischen Felds durch die hohen Elektronen- und Löcherdichten zustande kommen. Die
Sättigungseffekte sind bei 25K nicht zu beobachten, da wahrscheinlich die Elektron-Loch-
Wechselwirkung thermisch stark reduziert ist.
Die im vorigen Abschnitt 4.2 beobachtete, energieabhängige Abnahme der Spintrans-
portparameter bei Anregung in die Leitungsbandzustände kann nach den Erkenntnis-
sen in diesem Abschnitt nicht von einer Zunahme der Elektronendichte herrühren, da
diese zu einer Erhöhung der Spintransportparameter führt. Dieses Verhalten wurde für
eine Anregung in Donatorbandzustände experimentell gemessen und theoretisch für Lei-
tungsbandtransport hergeleitet. Wahrscheinlicher ist, wie bereits vermutet, die erhöhte
Löcherdichte als Grund für die reduzierten Spintransportparameter anzusehen, sowohl in
der Energieabhängigkeit in Abschnitt 4.2 als auch in der hier behandelten Abhängigkeit
von der optischen Anregungsdichte. Ein sinnvoller Vergleich der Spintransporteigenschaf-
ten des Donator- und des Leitungsbandes ist somit leider nicht möglich, da die Spins bei
Anregung in die Leitungsbandzustände dem Einfluss einer hohen Löcherdichte unterliegen
und folglich anderen Bedingungen ausgesetzt sind als bei Anregung in die Donatorband-
zustände. Für einen sinnvollen Vergleich müsste die mittlere Anregungsdichte für alle
Anregungsenergien konstant gehalten werden.
4.4 Temperaturabhängigkeit
Die im vorigen Abschnitt beobachteten Unterschiede in den Spintransportparametern bei
T = 10K und 25K geben Anlass, das temperaturabhängige Verhalten des Spintrans-
ports systematisch zu untersuchen. Dazu wurden die in Abb. 4.6 gezeigten Tempera-
turabhängigkeiten bei zwei verschiedenen Photonenenergien ELaser = 1.474 eV (offene
und gefüllte, blaue Datenpunkte) und 1.497 eV (rote Datenpunkte) gemessen, die jeweils
einer Anregung der spinpolarisierten Elektronen in die Donator- bzw. Leitungsbandzu-
stände entsprechen. Beide Messreihen wurden bei einer niedrigen Anregungsdichte von
〈nex〉 = 0.8 · 1014 cm−3 durchgeführt (entsprechend einer mittleren pump-Leistung von
Ppump = 500µW), um den ungewünschten Einfluss einer Elektron-Loch-Wechselwirkung
möglichst gering zu halten.
102
4.4 Temperaturabhängigkeit
Die Spindriftgeschwindigkeit in Abb. 4.6 a zeigt für beide Anregungsenergien eine Zunah-
me mit der Temperatur von ca. 3000 cm/s bei 5K auf ca. 6000 cm/s bei 40K. Dieses
Verhalten ist qualitativ im Einklang mit der erwarteten Zunahme der Mobilität aufgrund
der temperaturabhängigen Impulsstreuzeit, welche für Streuung von Leitungsbandelektro-
nen an geladenen Störstellen dem bekannten T 3/2-Gesetz folgt, Gl. (4.4). Die elektrische
Leitfähigkeit σel = neµc = nevs/E, die neben der temperaturabhängigen Impulsstreuzeit
auch von der für dotierte Halbleiter i.A. temperaturabhängigen Ladungsträgerdichte n
abhängt, ist als graue Linie eingezeichnet und zeigt dasselbe Temperaturverhalten wie vs.
In dem betrachteten Bereich T ≤ 40K scheint es also keine merkliche Änderung der für
den Transport relevanten Ladungsträgerdichte zu geben, die entsprechend als konstant
betrachtet werden kann. Das ist konsistent mit der Annahme, dass Elektronentransport
auch bei tiefen Temperaturen möglich ist, nämlich im Donatorband, und nicht auf ei-
ne thermische Anregung der Donatorelektronen ins Leitungsband angewiesen ist wie bei
niedrig-dotierten Halbleitern. Die Spindiffusionskonstante Ds in Abb. 4.6 b zeigt eine noch
stärkere Zunahme mit der Temperatur, was aufgrund des theroetisch durch die Einstein-
Relation, Gl.(2.19), beschriebenen Zusammenhangs von Ds und µs nachvollziehbar ist.
Dieser Zusammenhang wird weiter unten genauer betrachtet.
Weder in der Spindriftgeschwindigkeit noch in der Spindiffusionskonstanten sind syste-
matische Unterschiede zwischen den beiden Anregungsenergien zu beobachten. Zu ho-
hen Temperaturen hin ist das auch zu erwarten, da immer mehr Elektronen thermisch
vom Donator- ins Leitungsband angehoben werden und der Transport immer stärker im
Leitungsband stattfindet, unabhängig von der Anregungsenergie. Dass auch bei tiefen
Temperaturen keine Unterschiede auftreten, passt andererseits zu der in Abschnitt 4.2
diskutierten Energieabhängigkeit, in der beobachtet wurde, dass die Spintransportpara-
meter bei T = 10K für hohe und niedrige Anregungsenergien sehr ähnlich sind. Eine
erhöhte Elektron-Loch-Wechselwirkung, die als Grund für die unerwartet kleinen Werte
für vs und Ds bei Anregung in die Leitungsbandzustände vermutet wird, könnte auch hier
die eventuell vorhandenen Unterschiede zwischen den Transporteigenschaften der beiden
Bänder verschleiern. Unter den gegebenen Messbedingungen werden jedenfalls identische
Spindriftgeschwindigkeiten und Spindiffusionskonstanten für Anregung in die Donator-
und Leitungsbandzustände festgestellt.
Genau wie in der Energieabhängigkeit in Abschnitt 4.2, sind aber auch hier verschiedene
Spindephasierungszeiten für die Anregung in Donator- bzw. Leitungsbandzustände bei
tiefen Temperaturen zu sehen: τs = 133ns bei Anregung ins Donatorband und τs = 76ns
bei Anregung ins Leitungsband bei T = 5K. Bei beiden Anregungsenergien nehmen die
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Abbildung 4.6
Temperaturabhängigkeit des elektrisch in-
duzierten Spintransports: a) Die Spindrift-
geschwindigkeit und b) die Spindiffusi-
onskonstante steigen erwartungsgemäß mit
der Temperatur an. Erstaulicherweise sind
die Parameter für beide Anregungsenergi-
en ELaser = 1.474 eV (blaue Datenpunkte)
und 1.497 eV (rote Datenpunkte), die jeweils
einer Anregung in die Donator- bzw. Lei-
tungsbandzustände entsprechen, identisch.
Die elektrische Leitfähigkeit ist als graue
Linie in a) dargestellt und zeigt dasselbe
Temperaturverhalten wie vs, was auf eine
temperaturunabhängige Ladungsträgerdichte
schließen lässt. c) Die Spindephasierungszei-
ten für die beiden Anregungsenergien sind
bei tiefen Temperaturen verschieden, glei-
chen sich aber bei höheren Temperaturen
T ≥ 30K an. d) Die aus den Spindriftge-
schwindigkeiten und Spindiffusionskonstan-
ten berechneten Werte eDs/(µskBT ) bestä-
tigen qualitativ die Gültigkeit der verallgemei-
nerten Einstein-Relation, deren numerische
Simulation für reinen Leitungsbandtransport
als graue Linie eingezeichnet ist. Die Dis-
krepanz zwischen Messdaten und Simulation
wird auf die Verwendung der Zustandsdich-
te des Leitungsbandes für die Simulation zu-
rückgeführt, obwohl der Spintransport in der
Realität im Donatorband stattfindet.
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Spindephasierungszeiten mit steigender Temperatur ab. Oberhalb von 30K haben sie sich
angeglichen, so dass nun anscheinend dieselbe Spindephasierung stattfindet. Auch hier
lässt sich das in den RSA-Scans bei allen Temperaturen auftretende Magnetfeldverhalten
τs(B) weder durch den DP-Mechanismus noch durch die inhomogene Dephasierung erklä-
ren. Allerdings unterstützt auch das Temperaturverhalten von τs in Abb. 4.6 c die These,
dass bei tiefen Temperaturen T ≤ 25K eine erhöhten Elektron-Loch-Wechselwirkung bei
Anregung in die Leitungsbandzustände auftritt. Denn wie bereits in der Abhängigkeit der
Spintransportparameter von der Anregungsdichte (Abb. 4.4) festgestellt wurde, ist dieser
Einfluss nur bei tiefen Temperaturen und hohen Anregungsdichten zu beobachten. Die
Formation von an den Akzeptorplätzen lokalisierten Exzitonen bei Anregung in die Lei-
tungsbandzustände und ihr Aufbrechen mit steigender Temperatur würden gut zu dem
Bild passen, dass für T ≥ 30K dieselben Spindephasierungszeiten für beide Anregungs-
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energien gemessen werden.
Spintransportmessungen bei Temperaturen über 40K sind mit der Analyse-Methode der
Fourier-Transformation ortsaufgelöser RSA-Scans nicht möglich, da sich aufgrund der
geringen Spindephasierungszeiten von weniger als 20 ns nur noch wenige Spinpakete zur
RSA überlagern und der Spintransport, d.h. die Schwerpunktsverschiebung und die Ver-
breiterung der Spinpakete, nicht mehr zuverlässig aufzulösen ist.
Aus den Spindriftgeschwindigkeiten |vs| = µs · E und den Spindiffusionskonstanten Ds
lässt sich nun auch die Gültigkeit der verallgemeinerten Einstein-Relation, Gl. (2.19),
untersuchen. Das Verhältnis eDs/(µskBT ) ist in Abb. 4.6 d als Funktion der Tempera-
tur aufgetragen. Die graue Kurve zeigt die numerische Simulation von Gl. (2.19) mit
EF =
~2
2m∗CB
(3pi2n)2/3 und n = 2 · 1016 cm−3 und gilt somit für reinen Leitungsbandtrans-
port. Die temperaturabhängige Verläufe der Messdaten und der Simulation passen quali-
tativ sehr gut zueinander: zu niedrigen Temperaturen hin nehmen die Werte stark zu und
nähern sich für hohe Temperaturen dem klassischen Wert eDs/(µskBT ) = 1 an, da die
Fermi-Verteilung dann immer besser durch eine Boltzmann-Verteilung angenähert wer-
den kann. Allerdings sind die Werte aus der Simulation für alle Temperaturen um einen
Faktor von ca. 2.5 kleiner als die Messdaten. Die Ursache ist am wahrscheinlichsten in dem
unzutreffenden Modellansatz für die Simulation zu suchen, dass der Transport ausschließ-
lich im Leitungsband stattfindet. In der Realität wird er im Wesentlichen im Donatorband
stattfinden, das eine andere Zustandsdichte DDB(E) hat als das Leitungsband und häufig
über eine Gauss-Funktion beschrieben wird. Eine Simulation der Einstein-Relation für
ein entsprechendes Donatorband ist im Rahmen dieser Arbeit nicht durchgeführt worden.
Über einen Vergleich so einer Simulation mit den Messdaten lässt sich aber eventuell die
Zustandsdichte des Donatorbandes ermitteln.
Trotz der Diskrepanz zwischen den Absolutwerten der Messdaten und der Simulation lie-
fert die Messung eine eindeutige Bestätigung für die grundsätzliche Ungültigkeit der klas-
sischen Einstein-Relation für elektronischen Transport in Halbleitern mit Dotierungen
am MIT bei tiefen Temperaturen. Der qualitative Verlauf deutet stark auf die Gültigkeit
der verallgemeinerten Einstein-Relation hin, wobei aber für eine quantitative Aussage
eine Simulation für Donatorbandtransport nötig ist. Die in Abb. 4.6 d gezeigte Messung
ist die meines Wissens nach erste Messung der verallgemeinerten Einstein-Relation und
wird ermöglicht durch die gleichzeitige Extraktion der Spindriftgeschwindigkeit und der
Spindiffusionskonstanten aus den Spintransportmessungen. Insbesondere die relativ klei-
nen Schwankungen der Datenpunkte aus den verschiedenen Messreihen zeigen einmal
mehr die beeindruckende Genauigkeit der Mess- und Analysemethode.
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Nachdem nun ein recht detailliertes Bild des elektrisch induzierten Spintransports in n-
GaAs gewonnen wurde, das in Kapitel 6 noch einmal zusammengefasst wird, wird im
nächsten Kapitel der Spin-Seebeck-Transport im Laser-induzierten Temperaturgradien-
ten untersucht, was das Hauptziel dieser Promotionsarbeit darstellt.
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In diesem Kapitel wird der eigentlichen Zielsetzung dieser Promotionsarbeit nachge-
gangen, nämlich der Untersuchung des thermisch induzierten Spintransports in GaAs,
d.h. des Spin-Seebeck-Transports. Wie in Abschnitt 2.4 geschildert wurde, ist meines
Wissens nach bisher kein experimenteller Nachweis des Spin-Seebeck-Effekts in nicht-
magnetischen Halbleitern wie n-GaAs berichtet worden. Das mag u.A. daran liegen, dass
aufgrund der Seebeck-Koeffizienten S ∼ 1mV/K in diesen Materialien sehr hohe Tempera-
turgradienten dTdx ∼ 1K/µm für den Nachweis von Spintransport über wenige µm benötigt
werden. Solche Temperaturgradienten sind bei tiefen Temperaturen, wo große Spintrans-
portlängen durch lange Spindephasierungszeiten auftreten, nicht durch konventionelles,
resistives Heizen einer makroskopischen Probe zu erzielen (s. Abschnitt 2.3.2), durch
das typischerweise Temperaturgradienten in der Größenordnung von 1K/mm erzeugt
werden. Des Weiteren liefert die im Bereich der Spinkaloritronik meistgenutzte Nach-
weismethode der durch den Spin-Seebeck-Effekt hervorgerufenen Nicht-Gleichgewichts-
Spinakkumulation mittels des inversen Spin-Hall-Effekts in Platin-Streifen auf der Probe
nicht die nötige Auflösung, da der Abstand der Platin-Streifen meist viele µm oder sogar
mm beträgt. Abgesehen davon wird auch eine Methode zur lokalen oder globalen Magne-
tisierung der an sich nicht-magnetischen Probe benötigt.
All diese Anforderungen lassen sich aber mit lokalem, optischem Heizen des Elektro-
nensystems (Abschnitt 2.3.3 und 3.2.2) und mit der für den Spintransport optimierten
Mess- und Analysemethode, bei der die zeitliche Entwicklung der optisch angeregten
Spinverteilungen aus der Fourier-Transformation von ortsaufgelösten RSA-Messungen
rekonstruiert wird (Abschnitt 3.3), prinzipiell erfüllen. Hierzu wird ein Laser mit einer
Photonenenergie EH = 2.33 eV zum optischen Heizen des Elektronensystems verwendet,
der in einem variablen Abstand relativ zu den pump- und probe-Strahlen auf der Pro-
be positioniert werden kann, um den mittleren Temperaturgradienten im pump-probe-
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Messbereich zu variieren. Der so erzielte Temparaturgradient im Elektronensystem wird
in Abschnitt 5.1 beschrieben. Daraufhin werden zwei Messreihen des Spintransports in
dem Laser-induzierten Temperaturgradienten vorgestellt, nämlich eine Abhängigkeit der
Spintransportparameter von der Heizstrahlposition in Abschnitt 5.2 bei T = 10K und eine
Temperaturabhängigkeit bei fester Heizstrahlposition in Abschnitt 5.4. Beide Messreihen
zeigen die für Spin-Seebeck-Transport erwarteten Verläufe und liefern dementsprechend
den ersten, experimentellen Nachweis des lateralen Spin-Seebeck-Effekts in einem nicht-
magnetischen Halbleiter.
5.1 Charakterisierung des Laser-induzierten
Temperaturgradienten
Im Gegensatz zu der in Abschnitt 3.2.2 beschriebenen, optisch erzeugten Erhöhung der
Elektronentemperatur, die eigentlich nur als unbeabsichtigter Nebeneffekt bei den PL-
Messungen aufgetreten ist, wird nun zum gezielten, optischen Heizen des Elektronen-
systems für die Spin-Seebeck-Messungen eine deutlich höhere Laserenergie von EH =
2.33 eV verwendet. Die damit verbundene, höhere Überschussenergie der angeregten Elek-
tronen (vgl. Abschnitt 2.3.3) sollte zu einer stärkeren Erwärmung des Elektronensystems
führen. Daher wird nun in Analogie zu den Messungen im Abschnitt 3.2.2 die Elektronen-
temperatur aus den PL-Spektren unter optischer Anregung mit EH = 2.33 eV bestimmt,
um den Laser-induzierten Temperaturgradienten für die Spin-Seebeck-Messungen zu
charakterisieren.
Die PL-Spektren für T = 10K, 20K und 30K sind in Abb. 5.1 gezeigt, zusammen mit den
Anpassungen der (e,A0)-Übergänge nach Gl. (3.5). Hierbei wurde die Lage der Leitungs-
bandunterkante E˜CB wieder über die Varshni-Formel, Gl. (2.2), für die beiden Parame-
tersätze (α, β,EA) berechnet (schwarze und graue Linie in Abb. 5.1 b). Die Fitergebnisse
zeigen qualitativ dasselbe Verhalten, wie es auch in Abschnitt 3.2.2 unter Anregung mit
ELaser = 1.59 eV beobachtet wurde: Zum Einen zeigt die Fermi-Energie E˜F in Abb.
5.1 b mit steigender Referenztemperatur des Kühlfingers, die in guter Näherung die Git-
tertemperatur widerspiegelt, für beide Parametersätze wieder einen Anstieg weiter ins
Leitungsband hinein. Zum Anderen zeigt die Elektronentemperatur Te in Abb. 5.1 c bei
tiefen Temperaturen eine deutliche Überhitzung des Elektronensystems relativ zum Kris-
tallgitter und ein Angleichen an die Gittertemperatur ab ca. 30K, wie nach Abschnitt
2.3.3 zu erwarten. Die maximale Überhitzung des Elektronensystems tritt bei der tiefsten
Gittertemperatur TL = 5K auf. Hier beträgt die Elektronentemperatur ca. 28−31K und
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Abbildung 5.1
Charakterisierung des Laser-
induzierten Temperaturgradienten
für die Spin-Seebeck-Messungen: a)
PL-Spektren (farbige Kurven) unter
Anregung mit EH = 2.33 eV und
Fits der (e,A0)-Übergänge (schwar-
ze Kurven) nach Gl.(3.5). b) Die
Leitungsbandunterkante E˜CB wurde
für zwei Parametersätze berechnet
(schwarze und graue Linien). Die
resultierenden Fermi-Energien E˜F
(schwarze und graue Datenpunkte)
zeigen mit zunehmender Referenz-
temperatur Tref ≈ TL einen Anstieg
weiter ins Leitungsband hinein. c)
Die Elektronentemperatur liegt bei
Tref = 5K um mindestens 20K über
der Gittertemperatur und gleicht sich
bei ca. 30K der Gittertemperatur
an. Der resultierende Tempera-
turgradient im Elektronensystems
liegt damit in der für die Spin-
Seebeck-Messungen benötigten
Größenordnung von 1K/µm.
liegt damit 23−26K über der Gittertemperatur. Diese Überhitzung ist fast doppelt so
groß wie unter optischer Anregung mit ELaser = 1.59 eV, wo das Elektronensystem nur
ca. 12K wärmer war als das Gitter.
Da sich die Elektronentemperatur Te mit zunehmendem Abstand vom Anregungszentrum
des Heizstrahls der Gittertemperatur TL annähern muss, entspricht die Überhitzung des
Elektronensystems um ca. 20K auch dem Temperaturunterschied zwischen den Elektro-
nen im Zentrum des Heizstrahls und den Elektronen weit abseits davon. Mit der Breite
des Heizstrahls von σH ≈ 13µm (Standardabweichung des Gauss-Profils) ergibt sich
unter der Annahme, dass der Temperaturunterschied auch unter Berücksichtigung der
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Ladungsträgerdiffusion über eine ähnliche Länge wie die Breite des Heizstrahls abklingt,
ein Temperaturgradient von der Größenordnung dTdx ∼ 1K/µm. Solche Temperaturgradi-
enten erfüllen genau die Anforderungen, um die erwartete Schwerpunktsverschiebung der
Spinpakete aufgrund des Seebeck-Effekts mit dem optischen pump-probe-Experiment
auflösen zu können (vgl. Abschnitt 2.3.2 und 2.3.3). Es sei aber darauf hingewiesen, dass
der Heizstrahl aufgrund der hohen Laserenergie von EH = 2.33 eV  Eg innerhalb we-
niger µm an der Probenoberfläche absorbiert wird. Mit zunehmender Probentiefe z wird
der laterale Temperaturgradient geringer. Nichts desto trotz scheint das optische Heizen
des Elektronensystems mit EH = 2.33 eV prinzipiell eine geeignete Methode zu Erzeugung
von hinreichend großen Temperaturgradienten für die Untersuchungen des Spin-Seebeck-
Effekts in n-GaAs zu sein.
5.2 Abhängigkeit von der Heizstrahlposition
Für die Untersuchung des Spin-Seebeck-Transports im Laser-induzierten Temperatur-
gradienten werden unter schrittweiser Variation der pump-Position ∆x˜ = xpump − xprobe
(relativ zur ortsfesten probe-Position) ortsaufgelöste RSA-Scans gemessen, analog zu den
in Kapitel 4 vorgestellten Spintransportmessungen im elektrischen Feld, wobei nun jedoch
das elektrische Feld E durch den Laser-induzierten Temperaturgradienten dTedx als trei-
bende Kraft für die Spindrift ersetzt wird. Dazu wird der Heizstrahl in einem Abstand ξH
relativ zum ortsfesten probe-Strahl positioniert. Laut Ref. [14] (vgl. Abb. 2.8 c) stellt sich
durch das optische Heizen des Elektronensystems ein Gaussförmiger Temperaturverlauf
Te(x, ξH) = Tref + ∆Te · exp
[
− (x−ξH)2
2σ2T
]
mit einer Breite σT ≥ σH (Standardabweichung)
ein, die aufgrund der Wärmediffusion größer sein kann als die Breite des Heizstrahls
σH = 13µm (was einer Halbwertsbreite von 30µm entspricht). Im vorigen Abschnitt
5.1 wurde eine Temperaturerhöhung des Elektronensystems von mindestens ∆Te ≥ 20K
durch das optische Heizen mit der Photonenenergie EH = 2.330 eV und einer Heizstrahl-
leistung von PH = 100µW ermittelt. Im Gegensatz zu den PL-Messungen wird nun aber
eine um den Faktor 1000 höhere Heizstrahlleistung von PH = 100mW verwendet, um
sicherzustellen, dass der maximale Heizeffekt ausgenutzt wird.1
1Die PL-Analyse der (e,A0)-Übergänge unter so intensiver Anregung liefert allerdings keine sinnvol-
len Ergebnissen, wahrscheinlich weil auch die nahegelegenen (D0, A0)-Übergänge zunehmen und sich
mit den (e,A0)-Übergängen überlagern. Eine direkte Abschätzung der Temperaturerhöhung ∆Te für
PH = 100mW ist daher nicht möglich. Ein Vergleich der Spin-Seebeck-Transportmessungen für
verschiedene Heizstrahlleistungen in Abschnitt 5.3 deutet aber daraufhin, dass die Laser-induzierten
Temperaturgradienten dTe
dx
für PH = 100µW und 100mW ähnlich groß sind.
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Abbildung 5.2
Einfluss des Heizstrahls auf a) die probe-
Transmission ∆Tprobe(ξH) und b) das Fara-
day-Signal ∆θF (ξH) bei ∆x = 0, B = 0
und Tref = 6K. In beiden Messgrößen ist ei-
ne Zunahme im Bereich ξH = ±50µm zu
sehen. Die erhöhte probe-Transmission zeigt,
dass die heiß angeregten Elektronen nach der
Relaxation den Großteil der Leitungsbandzu-
stände bei ELaser = 1.497 eV besetzen. Die Er-
höhung des Faraday-Signals resultiert über-
raschenderweise aus einer durch den Heizstrahl
erhöhten Spindephasierungszeit, wie später ge-
zeigt wird. Der flache Verlauf des Faraday-
Signals um ξH = 0 herum deutet auf eine Sät-
tigung des Heizstrahleinflusses hin.
Abb. 5.2 zeigt die Heizstrahl-induzierte Änderung der probe-Transmission ∆Tprobe und des
Faraday-Signals ∆θF im pump-probe-Überlapp ∆x = 0 bei B = 0 und Tref = 6K. Inner-
halb von ξH = ±50µm erhöht sich die probe-Transmission um 4%. Dieser bleaching-Effekt
zeigt, dass die heiß angeregten Elektronen nach der Relaxation in die niederenergetischen
Zustände auch einen Großteil der Leitungsbandzustände bei ELaser = 1.497 eV besetzen,
so dass weniger freie Zustände für die pump- und probe-Übergänge zur Verfügung stehen.
Die Zunahme der probe-Transmission zeigt insbesondere, dass das optische Heizen selbst
bei der hohen Heizstrahlleistung von 100mW das Gittersystem nicht wesentlich erwärmt,
was nämlich eine Reduktion der Bandlücke gemäß der Varshni-Formel (2.2) und folglich
auch eine Reduktion der probe-Transmission zur Folge hätte. Die Temperaturerhöhung
findet im Wesentlichen im Elektronensystem statt.
Das Faraday-Signal nimmt im selben Bereich um ca. 75% zu. Es wird sich später zei-
gen, dass die Ursache für diese Zunahme erstaunlicherweise eine Erhöhung der Spinde-
phasierungszeit durch den Heizstrahl ist. Das Profil ∆θF (ξH) ist aber nicht Gaussförmig,
sondern zeigt ein recht asymmetrisches, abgeflachtes und mit Oszillationen überlagertes
Zentrum. Der relativ flache Verlauf deutet auf eine Sättigung des Heizstrahleinflusses im
Zentrum hin. Die Ursache des oszillatorischen Verhaltens im Faraday-Signal ist unklar2
und soll an dieser Stelle nicht weiter diskutiert werden. Durch die Messung soll lediglich
der Einflussbereich des Heizstrahls abgeschätzt werden, der bei ξH = ±50µm liegt. Für
die folgenden Spin-Seebeck-Transportmessungen wird der Heizstrahl auf den Flanken
2Es erinnert an ein Interferenzmuster, allerdings sollten Mehrfachreflexionen des Heizstrahls zwischen
der Probe und den optischen Elementen im Strahlengang nur wenige Prozent der gesamten Heizstrahl-
leistung ausmachen und nicht derart große Effekte hervorrufen.
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des Einflussbereichs bei ξH = ±25µm positioniert (durch die Pfeile in Abb. 5.2 b mar-
kiert), wo der größte Temperaturgradient zu erwarten ist.
Abbildung 5.3 a,b zeigt die Rekonstruktion der Spinpakete aus der Fourier-Transforma-
tion der ortsaufgelösten RSA-Messungen bei diesen Heizstrahlpositionen. Die Heizstrahl-
profile sind durch die grauen Linien angedeutet. Überraschenderweise zeigen die Spinpa-
kete trotz der Laser-induzierten Temperaturgradienten keine räumliche Asymmetrie, wie
sie wegen unterschiedlichen Spindephasierungszeiten auf der rechten und linken Flanke
zu erwarten wäre, sondern lassen sich sehr gut durch Gauss-Verteilungen beschreiben,
wie durch die Fitkurven (farbige und schwarze Linien) zu sehen ist. Das überrascht des-
halb, weil die Gauss-Form der Spinpakete, die über Gl.(3.13) in das Auswertungsmodell
einfließt, nur für räumlich und zeitlich konstante Spintransportparameter vs, Ds und τs
eine korrekte Lösung der Bewegunsgleichung (2.6) darstellt. Da diese Parameter allerdings
i.A. von der Temperatur abhängen (vgl. Abschnitt 4.4), ist diese Voraussetzung für Spin-
Seebeck-Messungen im Temperaturfeld Te(x) eigentlich nicht erfüllt. Um die Ursache
für die unerwartet symmetrischen Spinverteilungen etwas näher zu beleuchten, sind in
Abbildung 5.3 c die beiden normierten RSA-Messungen bei den pump-probe-Abständen
∆x ≈ ±30µm aus der Messreihe mit der Heizstrahlposition ξH = +25µm gezeigt, die in
Abb.5.3 a durch den roten und blauen Pfeil markiert sind.3 Obwohl ein deutlicher Tem-
peraturunterschied ∆Te ≥ 20K an diesen beiden Positionen zu erwarten ist, haben die
RSA-Resonanzen der beiden Messungen die gleiche Breite und die zur RSA beitragen-
den Spinpakete somit annähernd dieselbe Spindephasierungszeit. Das widerspricht aber
entweder der Annahme einer temperaturabhängigen Spindephasierungszeit τs(Te) oder
der Annahme, dass das optische Heizen des Elektronsystems auf die magneto-optisch de-
tektierten Spinpakete wirkt. An dieser Stelle kann noch keine aussagekräftige Diskussion
über die physikalische Ursache dieser unerwarteten Beobachtung gemacht werden, da das
betrachtete Elektronensystem sehr komplexen Messbedingungen unterliegt: Zum Einen
befindet sich das optisch geheizte Elektronensystem nicht im thermischen Gleichgewicht
mit dem Gitter (Te 6= TL), so dass die Einflüsse der Elektronen- und der Gittertempe-
ratur auf die Spindynamik separat betrachtet werden müssen. Zum Anderen führt die
intensive optische Anregung des Heizstrahls auch zu einer starken, lokalen Änderung der
Besetzung der Elektronenzustände im Leitungsband und zu einer Erhöhung der Fer-
mi-Energie, was ebenfalls einen Einfluss auf die Spindynamik haben kann. Daher sollen
3Die auffallend starke Magnetfeldabhängigkeit der Spindephasierungszeit wird bei allen Messungen mit
Anregung in die Leitungsbandzustände auch am Rand der Spinverteilung beobachtet. Die Stärke
dieses magnetfeldabhängigen Verhaltens τs(B) unterscheidet sich also für Donator- und Leitungs-
bandzustände.
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Abbildung 5.3
Zeitliche Entwicklung der lateralen Spinverteilungen unter dem Einfluss des Laser-induzierten Tem-
peraturgradienten: a,b) Rekonstruktion der Spinpakete bei Tref = 6K für die Heizstrahlpositionen
ξH = ±25µm. Trotz des Temperaturgradienten haben die Spinpakete eine symmetrische Form und
lassen sich durch Gauss-Kurven (farbige und schwarze Linien) anpassen. In beiden Fällen ist eine
Schwerpunktsverschiebung vom Heizstrahl weg zu beobachten (graue Punkte). Die Heizstrahlpro-
file sind als graue Kurven eingezeichnet. c) RSA-Scans bei ∆x ≈ ±30µm aus der Messung bei
ξH = +25µm, die in a) durch den roten und blauen Pfeil markiert sind. Trotz des Temperaturgra-
dienten besitzen die RSA-Resonanzen dieselbe Breite und zeigen überraschenderweise eine ortsunab-
hängige Spindephasierungszeit τs. d) Die Schwerpunktsverschiebungen der Spinpakete xc(t) kehren
sich mit der Heizstrahlposition um und verschwinden bei ξH = 0, wie für Spin-Seebeck-Transport
erwartet wird. Die unterschiedlichen Steigungen bei ξH = ±25µm deuten auf einen asymmetrischen
Temperaturverlauf hin.
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zunächst weitere Beobachtungen zum Spin-Seebeck-Transport, sowohl in Abhängigkeit
von der Heizstrahlposition in diesem Abschnitt wie auch in Abhängigkeit von der Heiz-
strahlleistung in Abschnitt 5.3 und von der Gittertemperatur in Abschnitt 5.4, vorgestellt
werden.
Die überraschend symmetrische Form der Spinpakete in Abb. 5.3 a,b könnte damit zu-
sammenzuhängen, dass die Spindephasierungszeit τs trotz des mittels PL nachgewiesenen
Temperaturgradienten dTedx (s. Abschnitt 5.1) ortsunabhängig zu sein scheint. Die dadurch
ermöglichten Gauss-Anpassungen an die Spinpakete zeigen für beide Heizstrahlpositio-
nen ξH = ±25µm eine Schwerpunktsverschiebung der Spinpakete vom Heizstrahl weg
(graue Punkte). Die Schwerpunktsverschiebungen xc(t) sind in Abb. 5.3 d als Funktion
der Zeit aufgetragen. Analog zu den E-Feld-induzierten Spintransportmessungen in Ka-
pitel 4 ist auch hier eine lineare Abhängigkeit zu sehen. Diese Beobachtungen lassen sich
anhand des ladungsbezogenen Seebeck-Transports
jth = −nevx = σelS
(
−dT
dx
)
⇒ xc(t) = vs · t = −σelS
ne
·
(
−dT
dx
)
· t (5.1)
unter der Annahme, dass die Spinpakete mit derselben Driftgeschwindigkeit transpor-
tiert werden wie die Ladungsträger, vs = vx, nachvollziehen. Der Seebeck-Koeffizient
S < 0 ist für Elektronentransport im Donator- oder Leitungsband eines Halbleiters nega-
tiv, wie auch an Gl. (2.34) zu erkennen ist, so dass die Spins in Richtung des negativen
Temperaturgradienten, also vom Heizstrahl weg driften. Wegen der Proportionalität zum
Temperaturgradienten sollte sich außerdem die Schwerpunktsverschiebung für positive
und negative Heizstrahlpositionen umkehren und für ξH = 0µm gänzlich verschwinden,
wie es in den Messungen auch beobachtet wird. Auffällig sind aber die unterschiedlichen
Steigungen vs für die beiden Messungen bei ξH = ±25µm. Während die Spinpakete bei
der Heizstrahlposition ξH = −25µm nach 125 ns um mehr als 2µm gegenüber dem An-
regungsort verschoben sind, zeigt die Messung bei ξH = +25µm ein Verschiebung von
nur 1µm in die andere Richtung. Im Falle eines Gaussförmigen Temperaturverlaufs soll-
te aber vs(ξH = +25µm) = −vs(ξH = −25µm) gelten. Weiter unten wird ersichtlich,
dass die große Schwerpunktsverschiebung bei ξH = −25µm aus dem sonstigen Verlauf
herausfällt und wahrscheinlich als Ausreißer betrachtet werden muss (s. Abb. 5.4 a).
Obwohl also bei den Spin-Seebeck-Messungen im Laser-induzierten Temperaturgradi-
enten unerwartete Effekte beobachtet werden, nämlich die symmetrischen Gauss-Vertei-
lungen der Spinpakete und die ortsunabhängige Spindephasierungszeit, deuten die Schwer-
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punktsverschiebungen der Spinpakete aber darauf hin, dass dennoch ein thermisch indu-
zierter Spintransport mit vs ∝ dTedx vorliegt.
In Abb. 5.4 sind die Spintransportparameter vs, Ds und τs, die sich aus der Schwerpunkts-
verschiebung xc(t) = vst, der Verbreiterung 2w(t)2 = 4σ20 + 4Dst und der Amplituden-
abnahme θ(t) = θ0/(1 + Dst/σ20) exp (−t/τs) der Spinpakete durch Gauss-Anpassungen
ergeben, als Funktion der Heizstrahlposition ξH gezeigt. Die blauen Datenpunkte bezie-
hen sich auf eine pump-/probe-Energie von ELaser = 1.474 eV, die einer Anregung in die
Donatorbandzustände entspricht, während die roten Datenpunkte aus der Anregung in
die Leitungsbandzustände mit ELaser = 1.497 eV resultieren.
Die Spindriftgeschwindigkeiten in Abb. 5.4 a zeigen zunächst eine betragliche Zunahme
mit steigendem Heizstrahlabstand bis |ξH | ≈ 30− 40µm und eine drauf folgende Abnah-
me für größere Heizstrahlabstände. Das Vorzeichen der Spindriftgeschwindigkeit kehrt
sich bei ξH = 0 um und zeigt eine Drift vom Heizstrahl weg, wie schon in Abb. 5.3 zu se-
hen war. Dieses Verhalten vs(ξH) passt zu einer Spindrift, die durch den Laser-induzierten
Temperaturgradienten getrieben wird, denn nach Gl. (5.1) liefert einGaussförmiges Tem-
peraturprofil nach Mittelung über ein ebenfalls Gaussförmiges Spinpaket bei x = 0 eine
mittlere Driftgeschwindigkeit
〈vs〉 (ξH) ∝
〈
−dTe
dx
(x, ξH)
〉
x=0
=
∫
x− ξH
σ2T
· exp
[
− (x− ξH)
2
2σ2T
]
· exp
[
− x
2
2σ20
]
dx
∝ −ξH · exp
[
− ξ
2
H
2(σ2T + σ
2
0)
]
. (5.2)
So ein Verlauf ist in Abb. 5.4 a für σges =
√
σ2T + σ
2
0 = 25µm als graue Linie eingezeich-
net.4 Trotz der starken Streuung der Datenpunkte folgen die experimentell bestimmten
Spindriftgeschwindigkeiten zweifellos dem Verlauf nach Gl. (5.2). Es sei aber darauf hin-
gewiesen, dass ein solcher Verlauf der Spindriftgeschwindigkeit auch aus anderen physika-
lischen Ursachen heraus zustande kommen kann, denn Gl. (5.2) beschreibt ganz allgemein
nur die Tatsache, dass die treibende Kraft der Spindrift die Ableitung einer Gaussförmig
verteilten Größe ist. Neben dem Temperaturgradienten kommt insbesondere auch die
Laser-induzierte Elektronendichte im Leitungsband als Ursache in Frage, denn nach Gl.
(2.32) führt auch der Gradient der Fermi-Energie, der mit einem Dichtegradienten ein-
4Mit der aus den Gauss-Anpassungen ermittelten Breite des pump-Strahls σ0 ≈ 9µm ergibt sich eine
Breite des Temperaturprofils von σT ≈ 23µm, die aufgrund des Wärmediffusion deutlich größer ist
als die Breite des Heizstrahls σH = 13µm.
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hergeht, zu einer Elektronendrift. Eine genauere Aussage darüber lässt sich aus den Mes-
sungen in den nächsten Abschnitten 5.3 und 5.4 treffen.
Die große Spindriftgeschwindigkeit vs(ξH = −25µm) ≈ 1800 cm/s, die auch schon in
Abb. 5.3 d aufgefallen ist, scheint eher ein Ausreißer zu sein. Eine Reproduktion dieser
Messung wurde aus zeitlichen Gründen aber nicht vorgenommen. Realistischer scheint
eine maximale Spindriftgeschwindigkeit vs,max ≈ 1000 cm/s wie bei den Messungen im
Bereich ξH ≈ +30µm zu sein. Dieser Wert entspricht einer elektrisch induzierten Spin-
drift bei einem angelegten Feld von E ≈ 1V/cm (vgl. Abb. 4.1 d). Allerdings sei daran
erinnert, dass die Extraktion der Spintransportparameter aus den Gauss-Anpassungen
an die Spinpakete, die aus der FFT der ortsaufgelösten RSA-Scans rekonstruiert werden,
theoretisch nicht für Spintransportmessungen in einem Temperaturverlauf Te(x) geeignet
ist, da die Analyse-Methode keine Ortsabhängigkeit der Spintransportparameter berück-
sichtigt. Die Absolutwerte der Analyse-Ergebnisse sind daher mit Vorsicht zu genießen,
weshalb hier und im Folgenden das Hauptaugenmerk auf das qualitative Verhalten der
Spintransportparameter unter dem Einfluss des Laser-induzierten Temperaturgradienten
gelegt werden soll.
Wie schon bei den elektrisch induzierten Spintransportmessungen in Kapitel 4 beobachtet
wurde, ist auch in Abb. 5.4 a kein systematischer Unterschied zwischen den Spindriftge-
schwindigkeiten bei den beiden Anregungsenergien ELaser = 1.474 eV und 1.497 eV in die
Donator- bzw. Leitungsbandzustände zu erkennen.
Die Spindiffusionskonstante Ds und die Spindephasierungszeit τs in Abb. 5.4b,c zeigen
ein korreliertes Verhalten in Abhängigkeit von der Heizstrahlposition: Abseits des Heiz-
strahleinflusses bei |ξH | ≥ 40µm werden die aus den elektrisch induzierten Spintransport-
messungen bekannten Werte D(DB)s ≈ 10 cm2/s und D(CB)s ≈ 14 cm2/s für die Spindif-
fusionskonstante sowie τ (DB)s ≈ 120 ns bzw. τ (CB)s ≈ 70 ns für die Spindephasierungszeit
bei Anregung in die Donator- bzw. Leitungsbandzustände bei Tref = 6K beobachtet. Im
direkten Einflussbereich des Heizstrahls bei |ξH | ≤ 30µm sinkt die Spindiffusionskon-
stante aber auf ein Minimum, während die Spindephasierungszeit dort auf ein Maximum
ansteigt. Dieses Verhalten widerspricht der Erwartung, dass die Spinpakete bei der Posi-
tionierung des Heizstrahls im pump-probe-Überlapp bei ξH ≈ 0 maximal erhitzt werden,
denn mit steigender Temperatur wird auch eine steigende Spindiffusionskonstante und
eine abnehmende Spindephasierungszeit erwartet (zumindest im thermischen Gleichge-
wicht zwischen Elektronen- und Gittersystem, vgl. Abb. 4.4). Allerdings unterliegen die
Spinpakete in diesen Messungen nicht nur einem Temperaturgradienten, sondern auch
einer erhöhten, ortsabhängigen Elektronen- und Löcherdichte durch das intensive, op-
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Abbildung 5.4
Abhängigkeit der Spintransportparameter von
der Heizstrahlposition bei Tref = 6K für
Spinanregung in die Donator- (blaue Da-
tenpunkte) bzw. Leitungsbandzustände (rote
Datenpunkte) mit ELaser = 1.474 eV bzw.
1.497 eV: a) Die Spindriftgeschwindigkeit vs
zeigt einen antisymmetrischen Verlauf, wie
nach Gl. (5.2) für Spin-Seebeck-Transport in
einem Gaussförmigen Temperaturprofil erwar-
tet wird. b) Die Spindiffusionskonstante Ds
verringert sich bei Heizstrahlpositionen ξH ≈ 0
entgegen der Erwartung, dass die Spinpakete
dort maximal erhitzt werden, was nämlich ei-
ne Erhöhung der Spindiffusionskonstante zur
Folge haben sollte. c) Ebenso zeigt die Spin-
dephasierungszeit τs eine unerwartete Erhö-
hung um ξH ≈ 0 herum. Möglicherweise do-
miniert in den Verläufen von Ds und τs der
Einfluss der erhöhten Elektronen- und Löcher-
dichte durch den Heizstrahl, durch den das er-
wartete Temperaturverhalten durch das opti-
sche Heizen überkompensiert werden könnte.
tische Heizen, was einen starken Einfluss auf den Spintransport hat, wie in Abschnitt
4.3 beschrieben wurde. Bei den elektrisch induzierten Spintransportmessungen in Kapitel
4 lässt sich ebenfalls die Korrelation zwischen der Spindiffusionskonstanten Ds und der
Spindephasierungszeit τs wiederfinden: Eine Zunahme der Diffusionskonstante geht meis-
tens einher mit einer Abnahme der Spindephasierungszeit. Auch wenn die RSA-Scans
nicht die für den DP-Mechanismus typische Zunahme der Spindephasierungszeit mit dem
Magnetfeld zeigen, lässt die Korrelation zwischen Ds und τs einen DP-ähnlichen Spin-
dephasierungsmechanismus vermuten, nämlich dass eine verringerte Impulsstreuzeit (die
typischerweise zu einer verringerten Diffusionskonstanten führt) eine Erhöhung der Spin-
dephasierungszeit hervorruft. Die VerläufeDs(ξH) und τs(ξH) in Abb. 5.4 b,c könnten sich
dann so interpretieren lassen, dass die durch den Heizstrahl erhöhte Elektronen- und Lö-
cherdichte bei ξH ≈ 0 zu einer erhöhten Impulsstreurate (und somit zu einer verringerten
Impulsstreuzeit) führt, wodurch die Spindephasierungszeit steigt. Ein mikoskopisches Mo-
dell für eine derartige Abhängigkeit von der Spindephasierungszeit, das gleichzeitig das
in den RSA-Scans beobachtete Magnetfeldverhalten τs(B) widergibt, ist mir allerdings
nicht bekannt. Nichts desto trotz lässt sich anhand der erhöhten Spindephasierungszeit
um ξH ≈ 0 herum auch die Zunahme des Faraday-Signals in Abb. 5.2 b verstehen: Da
sich durch die erhöhte Spindephasierungszeit mehr Spinpakete zur RSA überlagern, steigt
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das Faraday-Signal bei B = 0. Die gleichzeitig verringerte Spindiffusion verstärkt diesen
Effekt, da die Spinamplitude bei ∆x = 0 langsamer abfällt. Sowohl in Ds als auch in τs
hat sich im Bereich |ξH | ≤ 20µm ein Plateau ausgebildet, was eine Sättigung des Heiz-
strahleinflusses zeigt und zu dem flachen Verlauf des Faraday-Signals in Abb. 5.2 b um
ξH ≈ 0 herum passt. Nach dem obigen Interpretationsansatz könnte die Ursache dafür in
der Sättigung der Impulsstreuzeit bei Erreichen einer kritischen Elektronen- und Löcher-
dichte liegen.
Die Annahme einer verringerten Impulsstreuzeit aufgrund der hohen Elektronen- und
Löcherdichte müsste auch die Spindrift in Abb. 5.4 a mit beeinflussen. Unter der vor-
liegenden Datenpunktdichte und aufgrund der starken Streuung der Datenpunkte lässt
sich aber im Verlauf vs(ξH) eine systematische Verringerung der Spindriftgeschwindigkeit
im Bereich |ξH | ≤ 20µm im Vergleich zu größeren Heizstrahlabständen weder feststel-
len noch ausschließen. Es bleibt also die Möglichkeit bestehen, dass die verschiedenen
Einflüsse des Heizstrahls unterschiedlich stark in den verschiedenen Spintransportpara-
metern sichtbar werden: Während der Verlauf der Spindriftgeschwindigkeit den Erwar-
tungen von Spin-Seebeck-Transport in einem Laser-induzierten Temperaturgradienten
nach Gl. (5.2) entspricht, könnte eine erhöhte Impulsstreuung der spinpolarisierten Elek-
tronen aufgrund der durch den Heizstrahl erhöhten Elektronen- und Löcherdichte die vom
Temperaturverhalten her erwartete Zunahme der Spindiffusionskonstanten und Abnahme
der Spindephasierungszeit überkompensieren und zu den Verläufen in Abb. 5.4 b,c führen.
Um diese These weiter zu bekräftigen, wird im folgenden Abschnitt die Abhängigkeit der
Spintransportparameter von der Heizstrahlleistung vorgestellt.
5.3 Abhängigkeit von der Heizstrahlleistung
Eine weitere Aussage über die verschiedenen Einflüsse des Heizstrahls auf die Spintrans-
portparameter lässt sich anhand ihrer Abhängigkeit von der Heizstrahlleistung machen.
Die im vorigen Abschnitt geäußerte These, dass die Spindriftgeschwindigkeit im Wesentli-
chen durch den Laser-induzierten Temperaturgradienten bestimmt ist, während die Spin-
diffusion und -relaxation im Wesentlichen durch eine erhöhte Elektronen- und Löcherdich-
te beeinflusst wird, sollte nämlich zu grundsätzlich unterschiedlichen Verhaltensweisen der
Spintransportparameter führen: Der Temperaturgradient dTedx ∝ ∆Te ist proportional zur
absoluten Temperaturerhöhung des Elektronensystems durch den Heizstrahl. Diese hängt
aber, wie bereits zuvor argumentiert, nicht von der absoluten Heizstrahlleistung PH ab,
sondern von der Überschussenergie pro Elektron, da sich die eingekoppelte Überschuss-
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energie auf alle Elektronen im Donator- und Leitungsband verteilt. In Anlehnung an Ref.
[56] lässt sich das Verhalten mathematisch wie folgt beschreiben:
vs ∝ dTe
dx
∝ cp 〈Eexcess〉 · 〈nH〉
ntotal
mit ntotal = n+ 〈nH〉 und 〈nH〉 ∝ PH
⇒ vs(PH) ∝ PH/PS
1 + PH/PS
. (5.3)
Bei großen Heizstrahlleistungen PH ∝ 〈nH〉  n, bei denen die mittlere Anregungsdichte
viel größer ist als die Gleichgewichtsladungsträgerdichte n durch die Dotierung, nimmt die
Überschussenergie pro Elektron nicht mehr zu und der Temperaturgradient dTedx wie auch
die Spindriftgeschwindigkeit vs(PH) ∝ dTedx sollten sättigen. Die Größe PS in Gl. (5.3) ist
die Leistung, ab der die Sättigung einzusetzen beginnt. Im Gegensatz dazu sollte aber
der Einfluss des Heizstrahls auf die Spindiffusion und -relaxation immer weiter mit der
Heizstrahlleistung steigen, falls dieser wirklich durch die Elektronen- und Löcherdichte
gegeben ist.
In Abb. 5.5 sind die Ergebnisse der Spin-Seebeck-Messungen für drei Heizstrahlleis-
tungen zusammengefasst. Dabei wurde der Heizstrahl jeweils an dem Ort positioniert,
wo die größte Änderung des Faraday-Signals ∆θF auftritt, da dort auch die maxima-
le Spindriftgeschwindigkeit beobachtet wurde, wie im vorigen Abschnitt beschrieben. Die
Faraday-Signale sind in Abb. 5.5 a gezeigt. Bei PH = 100µW und 30µW (grüne Kurven)
ist der Einflussbereich deutlich schmaler als bei PH = 100mW (schwarze Kurve) und es
zeigt sich keine Sättigung um ξH ≈ 0 herum. Daher wurden die Spintransportmessungen
für PH = 100mW bei ξH = 25µm und für die beiden kleineren Heizstrahlleistungen bei
ξH = 12µm durchgeführt, wie durch die Pfeile markiert.
Die Spintransportparameter in Abb. 5.5 b,c,d zeigen im Wesentlichen das zuvor diskutier-
te Verhalten: Die Spindriftgeschwindigkeit nimmt bis PH ≈ 100µW zu und bleibt darüber
konstant. Die graue Linie zeigt den Verlauf nach Gl. (5.3) mit PS = 25µW. Die Spindif-
fusionskonstante sinkt dagegen mit steigender Heizstrahlleistung von Ds ≈ 12 cm2/s auf
9 cm2/s, während die Spindephasierungszeit von τs ≈ 75 ns auf 105 ns ansteigt. Obwohl
der Spintransport nur für drei Heizstrahlleistungen untersucht wurde, ist der Verlauf der
Spindriftgeschwindigkeit vs(PH) ziemlich überzeugend durch Gl. (5.3) zu beschreiben, was
die These untermauert, dass die Spindrift durch den Laser-induzierten Temperaturgradi-
enten getrieben wird. Dieser Verlauf rückt insbesondere den Gradienten der Elektronen-
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Abbildung 5.5
Abhängigkeit der Spintransportparameter
von der Heizstrahlleistung bei Tref =
6K und bei Anregung in die Leitungs-
bandzustände mit ELaser = 1.497 eV: a)
Heizstrahl-induzierte Änderung des Fara-
day-Signals ∆θF bei ∆x = 0. Bei PH =
100mW (schwarze Kurve) ist der Einfluss-
bereich deutlich breiter als bei PH =
100µW und 30µW (grüne Kurven), wo
auch keine Sättigung mehr zu beobach-
ten ist. Die Heizstrahlpositionen für die
Spintransportmessungen wurden jeweils auf
den Flanken gewählt, wie durch die Pfei-
le markiert. b) Die Spindriftgeschwindigkeit
nimmt bei kleinen Heizstrahlleistungen zu
und bleibt ab PH = 100µW konstant. Das
untermauert die These, dass die Spindrift
wirklich durch den Laser-induzierten Tem-
peraturgradienten getrieben wird. Die graue
Linie ziegt den Verlauf nach Gl. (5.3). c) Die
Spindiffusionskonstante nimmt mit steigen-
der Heizstrahlleistung ab, während in d) die
Spindephasierungszeit zunimmt.
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dichte als mögliche Ursache für die Spindrift in den Hintergrund, da die Laser-induzierte
Elektronendichte und ihr Gradient linear mit der Heizstrahlleistung steigen.
5.4 Temperaturabhängigkeit
Wie die PL-Analyse in Abb. 5.1 c gezeigt hat, tritt eine Erhitzung des Elektronensystems
durch das optische Heizen und somit ein Temperaturgradient dTedx , der den Spin-Seebeck-
Transport treiben soll, nur für Gittertemperaturen Tref ≤ 30K auf, da das Elektronen-
systems bei höheren Temperaturen durch Emission optischer Phononen effizient mit dem
Gitter thermalisieren kann. Der Spin-Seebeck-Transport im Laser-induzierten Tempera-
turgradienten sollte demnach ebenfalls für Tref > 30K verschwinden. Die Temperaturab-
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hängigkeit der Spintransportparameter lässt also eine weitere Überprüfung der physikali-
schen Ursachen des Spintransports zu.
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Abbildung 5.6
Abhängigkeit der Spintransportparameter
von der Gittertemperatur bei der Heizstrahl-
position ξH = +25µm und bei Spin-
anregung in die Leitungsbandzstände mit
ELaser = 1.497 eV. a) Die Spindriftgeschwin-
digkeit vs (gefüllte, schwarze Datenpunk-
te) nimmt genauso wie die Temperatur-
erhöhung des Elektronensystems ∆Te (of-
fene Datenpunkte) mit der Gittertempera-
tur ab und verschwindet bei Tref ≈ 35K,
genau wie für Spin-Seebeck-Transport im
Laser-induzierten Temperaturgradienten er-
wartet. b) Die Spindiffusionskonstante Ds
nimmt mit steigender Gittertemperatur zu,
während die Spindephasierungszeit in d) ab-
nimmt, wie qualitativ bereits aus den elek-
trisch induzierten Spintransportmessungen
bekannt, deren Ergebnisse zum Vergleich als
blaue (ELaser = 1.474 eV) und rote Punk-
te (ELaser = 1.497 eV) nochmal mit einge-
zeichnet sind. Bei tiefen Temperaturen wei-
chen die Werte von Ds und τs aufgrund des
Heizstrahleinflusses von denen der elektrisch
induzierten Spintransportmessung etwas ab,
gleichen sich aber für Tref ≥ 25K einander
an.
Die Analyse-Ergebnisse der Spintransportmessungen in Abhängigkeit von der Referenz-
bzw. Gittertemperatur Tref ≈ TL sind in Abb. 5.6 gezeigt. Diese Messungen wurden
bei der maximalen Heizstrahlleistung PH = 100mW und bei der Heizstrahlposition
ξH = +25µm durchgeführt, die mittig auf der rechtsseitigen Flanke des Heizstrahleinflus-
ses liegt (vgl. Abb. 5.2 b oder schwarze Kurve in Abb. 5.5 a) und dadurch die betraglich
maximalen Spindriftgeschwindigkeiten liefert (s. Abb. 5.4 a). Die pump- und probe-Energie
beträgt ELaser = 1.497 eV und entspricht der Spinanregung in die Leitungsbandzustände.
Die Spindriftgeschwindigkeit in Abb. 5.6 a (gefüllte, schwarze Datenpunkte) ist zusammen
mit der aus den PL-Messungen in Abschnitt 5.1 ermittelten Temperaturerhöhung ∆Te
(offene Datenpunkte) dargestellt.5 Beide Größen zeigen die gleiche Abnahme mit der Git-
5Die Werte für ∆Te beziehen sich auf die PL-Analyse mit dem Parametersatz EA = 27meV, α =
0.540meV/K und β = 204K zur Berechnung der Leitungsbandunterkante E˜CB.
121
5 Spintransport im Laser-induzierten Temperaturgradienten
tertemperatur und liegen für Tref ≥ 35K im Wesentlichen bei Null. Dieses Verhalten ist
eine starke Bestätigung dafür, dass die Spindrift tatsächlich durch den Laser-induzierten
Temperaturgradienten getrieben und hier folglich Spin-Seebeck-Transport beobachtet
wird. Auch diese Messung schließt den Gradienten der Elektronendichte als Ursache der
Spindrift aus, da die Laser-induzierte Elektronendichte für alle Gittertemperaturen im
Wesentlichen gleich bleiben sollte.
Die Spindiffusion in Abb. 5.6 b und die Spindephasierungszeit τs in Abb. 5.6 c zeigen
das aus den elektrisch induzierten Spintransportmessungen bekannte Temperaturverhal-
ten, nämlich eine Zunahme von Ds und eine Abnahme von τs. Die Daten aus der elek-
trisch induzierten Spintransportmessung in Abb. 4.6 sind hier zum direkten Vergleich also
blaue (ELaser = 1.474 eV) und rote Datenpunkte (ELaser = 1.497 eV) nochmals eingezeich-
net. Bei tiefen Gittertemperaturen ist die Spindiffusionskonstante allerdings aufgrund des
Heizstrahleinflusses etwas kleiner und die Spindephasierungszeit etwas größer als beim
elektrisch induzierten Spintransport, wie der Vergleich der schwarzen und roten Daten-
punkte zeigt. Mit steigender Gittertemperatur gleichen sich die Werte aber an. Oberhalb
von Tref ≈ 25K liegen die gleichen Spindephasierungszeiten aus den elektrisch induzier-
ten Spintransportmessungen und der Spin-Seebeck-Messung vor. Das deutet darauf hin,
dass der Heizstrahl für womöglich denselben, temperaturabhängigen Einfluss auf τs nimmt
wie die Erhöhung der Anregungsenergie in der elektrisch induzierten Spintransportmes-
sung, welcher in einer bei tiefen Temperaturen verstärkten Elektron-Loch-Wechselwirkung
durch die hohe Anregungsdichte vermutet wird.
Hiermit sind die Untersuchungen des Spin-Seebeck-Transports im Laser-induzierten
Temperaturgradienten und somit das Hauptziel dieser Promotionsarbeit abgeschlossen.
Die wichtigsten Erkenntnisse wie auch die offen gebliebenen Fragen werden im folgenden
Kapitel 6 noch einmal zusammengetragen und diskutiert.
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Abschließend sollen die wichtigsten Ergebnisse aus den Messungen in den vorherigen Ka-
piteln rekapituliert, die daraus gewonnenen, physikalischen Erkenntnisse zusammengefasst
und ein Ausblick über mögliche, experimentelle Verbesserungen und sinnvolle, fortführen-
de Messungen gegeben werden.
Zielsetzung und Messmethode
Inhalt dieser Promotionsarbeit sind magneto-optische Untersuchungen des elektrisch in-
duzierten Spintransports und insbesondere des Laser-induzierten Spin-Seebeck-Trans-
ports in n-GaAs. Die Messungen sind Teil des Forschungsprojektes Spin Caloritronics in
III-V-Semiconductors des DFG-Schwerpunktsprogramms Spin-Caloric Transport (SPP
1538). In diesem Forschungsgebiet werden thermisch induzierte Spintransporteffekte, ins-
besondere der Spin-Seebeck-Effekt, in magnetischen Materialien sowie in nicht-magne-
tischen Halbleitern für eine eventuelle Nutzung im Bereich der Spintronik untersucht.
Für die Messungen in dieser Arbeit wird sich eines optischen pump-probe-Experiments be-
dient, nämlich der orts- und zeitaufgelösten Faraday-Spektroskopie. Hierbei geschieht die
Erzeugung einer lokalen Spinpolarisation durch gepulste, optische Spinorientierung und
die zeitverzögerte Detektion durch den magneto-optischen Faraday-Effekt. Das Proben-
system n-GaAs mit einer Dotierung von n = 2 · 1016 cm−3 am Metal-Isolator-Übergang
eignet sich für Spintransportmessungen insbesondere aufgrund der langen Spindephasie-
rungszeiten τs ≥ 100 ns bei tiefen Temperaturen, die zu großen Spindrift- und Spindiffu-
sionslängen λdrift, λdiff ∼ 1− 10µm führen.
In Anlehnung an Ref. [7] wird eine Mess- und Analysemethode verwendet, mit der sich
die zeitliche Entwicklung der optisch angeregten Spinpolarisation durch Rekonstruktion
der lateralen Spinverteilungen sz(x, tn) zu den verschiedenen Zeitpunkten tn = nTrep
aus der Fourier-Transformation von ortsaufgelösten RSA-Scans auf Zeitskalen von über
100 ns (bei genügend langen Spindephasierungszeiten) untersuchen lässt. Daraus resul-
tiert ein sehr hohes, räumliches Auflösungsvermögen der Schwerpunktsverschiebungen
der Spinpakete von ca. 0.5µm, woraus sich mit entsprechend hoher Genauigkeit die Spin-
driftgeschwindigkeit vs, die Spindiffusionskonstante Ds und die Spindephasierungszeit τs
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bestimmen lassen.
Der experimentelle Aufbau und die Mess- und Auswertungsmethode sind in Kapitel 3 be-
schrieben. Hier wurden auch systematische Unsicherheiten in der Bestimmung der Spin-
transportparameter aufgrund von realen Messbedingungen, die im Auswertungsmodell
unberücksichtigt bleiben, anhand von Simulationen des elektrisch induzierten Spintrans-
ports untersucht. Es hat sich gezeigt, dass die Abweichungen der Analyse-Ergebnisse von
den realen Spintransportparametern aufgrund einer endlichen pump-probe-Verzögerung
∆t = −50 ps, einer magnetfeldabhängigen Spindephasierung τs(B) und durch Rauschen
weniger als 5% betragen.
Zusammenfassung: elektrisch induzierter Spintransport
In Kapitel 4 wurde der elektrisch induzierte Spintransport in Abhängigkeit vom elektri-
schen Feld E, der Anregungsenergie ELaser, der Anregungsdichte 〈nex〉 und der Tempe-
ratur T untersucht. Diese Messungen dienen neben der Charakterisierung des Spintrans-
portverhaltens in der vorliegenden Probe auch als Vorbereitung auf die komplizierteren
Spin-Seebeck-Messungen in Kapitel 5.
Die Spindriftgeschwindigkeit zeigt in Abschnitt 4.1 eine lineare Abhängigkeit vom an-
gelegten, elektrischen Feld, vs = −µs · E für |E| ≥ 3V/cm. Die Spinmobilität konn-
te zu µs = (1159 ± 4) cmV−1 s−1 bei T = 10K bestimmt werden. Die Spindiffusion
und die Spindephasierung sind unabhängig vom E-Feld mit Ds = (9.7 ± 0.3) cm2/s und
τs = (125 ± 1) ns. Diese Werte stimmen hervorragend mit Literaturangaben in Ref. [13]
überein.
Die Energieabhängigkeit in Abschnitt 4.2 zeigt eine Zunahme von vs und Ds mit der
Laserenergie im Bereich der Donatorbandzustände. Dieses Verhalten entspricht der Er-
wartung, dass mit steigender kinetischer Energie der Zustände auch die Impulsstreuzeit
zunehmen sollte, ähnlich wie im Leitungsband τ (CB)p ∝ ε3/2. Bei Anregung ins Leitungs-
band sinken vs und Ds aber unerwarteterweise wieder. Hier wird ein überlagerter Effekt
durch eine erhöhte Anregungsdichte vermutet, die mit der Erhöhung der Anregungsener-
gie einhergeht. Die Spindephasierungszeit sinkt monoton als Funktion der Laserenergie,
was das allgemein beobachtete Verhalten wiederspiegelt, dass Spindephasierungszeiten im
Leitungsband kürzer sind als die von quasi-freien Donatorbandzuständen, in denen der
D'yakonov-Perel'-Spindephasierungsmechanismus stark unterdrückt ist.
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In Abhängigkeit von der Anregungsdichte (Abschnitt 4.3) zeigen die Spintransportpa-
rameter in den Donatorbandzuständen unterschiedliches Verhalten für unterschiedliche
Temperaturen: bei der höheren Temperatur T = 25K wird eine kontinuierliche Zunahme
von vs und Ds sowie eine Abnahme von τs mit der Anregungsdichte 〈nex〉 beobachtet,
was zum Teil auf die Erhöhung der Fermi-Energie EF ∝ n2/3, hauptsächlich aber auf die
Unterdrückung der Impulsstreuung durch eine Pauli-Blockade zurückgeführt wird. Bei
T = 10K ist dieses Verhalten aber nur bei kleinen Anregungsdichten 〈nex〉 ≤ 5 ·1014 cm−3
zu sehen. Danach nimmt vs wieder mit der Anregungsdichte ab undDs sättigt. Der Grund
hierfür wird in einer bei tiefen Temperaturen effizienten Elektron-Loch-Streuung und einer
teilweisen Abschirmung des angelegten elektrischen Felds durch die erhöhte Löcherdichte
vermutet.
Diese Vermutung würde auch die bei der Energieabhängigkeit bei T = 10K beobachtete
Abnahme der Spindriftgeschwindigkeit und der Spindiffusionskonstanten bei Anregung
in die Leitungsbandzustände erklären, da die optische Absorption und somit auch die
Anregungsdichte bei diesen Energien stark zunimmt.
Die Temperaturabhängigkeit in Abschnitt 4.4 zeigt in allen Transportparametern im We-
sentlichen das erwartete Verhalten: Die Spindriftgeschwindigkeit und die Spindiffusions-
konstante nehmen mit der Temperatur zu, wie für Streuung von beweglichen Elektronen
an geladenen Störstellen bekannt. Überraschend ist bloß, dass keine systematischen Unter-
schiede in vs und Ds für Spinanregung in die Donator- und in die Leitungsbandzustände
auftritt, obwohl i.A. unterschiedliche Transporteigenschaften in den beiden Bändern vor-
liegen können. Die nahezu gleichen Parameterwerte passen andererseits zu der unerwar-
teren Reduktion der Leitungsbandtransportparameter in der Energieabhängigkeit, deren
Ursache in der oben erwähnten Elektron-Loch-Wechselwirkung durch die erhöhte Anre-
gungsdichte vermutet wird. Dass trotz der ähnlichen Parameterwerte aber Spintransport
in verschiedenen Zuständen vorliegt, zeigen die Spindephasierungszeiten für Anregung in
die Donator- und in die Leitungsbandzustände, die mit τ (DB)s ≈ 133 ns und τ (CB)s ≈ 76 ns
bei tiefen Temperaturen stark unterschiedlich sind. Für T ≥ 30K haben sich auch die
Spindephasierungszeiten angeglichen. Das liegt vermutlich daran, dass der Transport mit
steigender Temperatur immer stärker im Leitungsband stattfindet durch die thermisch
Anregung der Donatorelektronen ins Leitungsband.
Durch die temperaturabhängige Bestimmung der Spindriftgeschwindigkeiten und der Spin-
diffusionskonstanten konnte erstmals die verallgemeinerte Einstein-Relation, Gl. (2.19),
experimentell überprüft werden. Die Zunahme der Werte eDs/(µskBT ) zu kleinen Tem-
peraturen hin passt qualitativ zu dem theoretischen vorhergesagten Verhalten für Halb-
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leiterdotierungen am Metal-Isolator-Übergang, wobei die experimentellen Werte syste-
matisch um einen Faktor 2.5 größer sind als die numerisch berechneten Werte. Diese
Diskrepanz liegt wahrscheinlich daran, dass sich die numerisch berechnete Kurve auf rei-
nen Leitungsbandtransport bezieht, während der reale Transport bei tiefen Temperaturen
hauptsächlich im Donatorband stattfinden wird, das insbesondere eine andere Zustands-
dichte als das Leitunsgsband aufweist. Umgekehrt könnte die Messmethode aber dazu
verwendet werden, um durch Anpassung der Simulationskurve an die Messdaten eben
die Zustandsdichte des Donatorbandes zu ermitteln. In jedem Fall zeigt die Messung
der verallgemeinerten Einstein-Relation zweifellos, dass für Halbleiterdotierungen am
Metal-Isolator-Übergang und bei tiefen Temperaturen die klassische Einstein-Relation
eD = µkBT nicht gilt, wie aber häufig in der Literatur behauptet wird [7, 14].
Zusammenfassung: Spin-Seebeck-Transport im Laser-induzierten Tempera-
turgradienten
Die Untersuchungen des Spin-Seebeck-Transports in Kapitel 5 haben eine lange und
schwierige Vorbereitungsphase erfordert, um zu erkennen, dass die ursprünglich im For-
schungsprojekt des SPP 1538 vorgeschlagene Messmethode, bei der der Temperaturgradi-
ent durch resistives Heizen der makroskopischen Probe erzeugt werden sollte, aufgrund der
gegebenen thermischen Eigenschaften und der Seebeck-Koeffizienten von n-GaAs einen
viel zu kleinen Seebeck-Transport der Spinpakete hervorruft, der weit unter dem experi-
mentellen Auflösungsvermögen liegt. Letztlich hat insbesondere die Veröffentlichung von
Quast et al. (Ref. [14]) zu der Idee geführt, das lokale, optische Heizen des Elektronen-
systems zur Erzeugung hinreichend großer Temperaturgradienten dTedx ∼ 1K/µm für die
Untersuchungen des Spin-Seebeck-Transports in GaAs auszunutzen.
Die für die Untersuchungen des elektrisch induzierten Spintransports in Kapitel 4 ange-
wandte Mess- und Auswertungsmethode, nämlich die Analyse der aus den ortsaufgelösten
RSA-Scans mittels FFT rekonstruierten, lateralen Spinverteilungen, wurde auch für die
Spin-Seebeck-Messungen in Kapitel 5 verwendet. Zwar ist dieses Auswertungsmodell
zur Extraktion der Spintransportparameter aus den Gauss-Anpassungen an die Spin-
pakete in diesem Fall streng genommen nicht ganz adequat, da es die Ortsabhängigkeit
der Spintransportparameter durch den Laser-induzierten Temperaturverlauf Te(x) nicht
erfasst.1 Es hat sich aber herausgestellt, dass sich die Spinpakete dennoch gut durch
1Eine adequatere Beschreibung des Spinverhaltens unter Berücksichtigung von ortsabhängigen Spin-
transportparametern ist nur durch numerische Simulationen möglich, die den Rahmen dieser Arbeit
überstiegen hätten. Eine Überprüfung der Ergebnisse mit solchen, numerischen Methoden ist aber
wünschenswert und wird weiter unten als mögliche, weiterführende Untersuchung des Spin-Seebeck-
Transports in n-GaAs vorgeschlagen.
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Gauss-Verteilungen beschreiben lassen und dass das daraus resultierende Verhalten der
Spintransportparameter, die nun als über den Messbereich gemittelte Parameter zu be-
trachten sind, auch bei den Spin-Seebeck-Messungen ein physikalisch konsistentes Ge-
samtbild ergibt.
Die Temperaturerhöhung des Elektronensystems durch das optische Heizen wurde in Ab-
schnitt 5.1 anhand der Analyse der (e,A0)-Übergänge in den PL-Spektren quantifiziert.
In Übereinstimmung mit den Beobachtungen in Ref. [56] tritt bei tiefen Gittertempera-
turen eine Temperaturerhöhung ∆Te ≥ 22K auf, die mit steigender Gittertemperatur
abnimmt und bei TL ≈ 30K verschwunden ist. Ortsaufgelöste PL-Messungen, aus denen
der Temperaturgradient dTedx direkt bestimmt werden könnte, sind mit dem bestehenden
Messaufbau nicht möglich gewesen. Die Abschätzung, dass die Temperaturerhöhung auf
einer ähnlichen Länge abfällt wie die Halbwertsbreite des Heizstrahls, liefert einen Tem-
peraturgradienten in der Größenordnung von 1K/µm.
In Abschnitt 5.2 wurde der thermisch induzierte Spintransport in Abhängigkeit von der
Heizstrahlposition ξH und somit in Abhängigkeit vom mittleren Temperaturgradienten im
Bereich der pump-probe-Messung untersucht. Die Spindriftgeschwindigkeit zeigt zunächst
eine betragliche Zunahme mit wachsendem Heizstrahlabstand, die in einem Extremalwert
von |vs(ξH ≈ 30µm)| ≈ 1000 cm/s gipfelt, und geht danach für größere Heizstrahlabstän-
de wieder gegen Null. Dabei wechselt das Vorzeichen der Spindriftgeschwindigkeit für
positive und negative Heizstrahlpositionen. Das beobachtete Verhalten vs(ξH) entspricht
dem erwarteten Verlauf für Spin-Seebeck-Transport im Laser-induzierten Temperatur-
gradienten. Die Spindiffusionskonstante und die Spindephasierungszeit zeigen allerdings
Verläufe genau entgegen den Erwartungen an einen Laser-induzierten, Gaussförmigen
Temperaturverlauf Te(x): Die Spindiffusionskonstante nimmt im Bereich des Heizstrahl-
einflusses um ξH ≈ 0 herum, wo die maximale Temperaturerhöhung auftreten sollte, ab,
während die Spindephasierungszeit dort zunimmt. Aus der Temperaturabhängikeit des
elektrisch induzierten Spintransports ist genau das gegenteilige Verhalten bekannt, näm-
lich eine Zunahme von Ds und eine Abnahme von τs mit der Temperatur. Daher stellt
sich hier die Frage, ob das optische Heizen überhaupt auf die spinpolarisierten Elektronen
wirkt, die in den Donatorbandzuständen oder der niederenergetischen Leitungsbandzu-
ständen angeregt werden. Der direkte Vergleich von RSA-Messungen im Heizstrahlzen-
trum und abseits zeigt trotz des mittels PL nachgewiesenen Heizeffektes keinen klaren
Temperaturunterschied. Die intensive, optische Anregung durch den Heizstrahl hat neben
der Temperaturerhöhung aber sicherlich auch weitere Einflüsse auf die Spinpolarisation:
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zum Einen wird sich ein großer, lokaler Gradient in der Elektronendichte aufbauen. Zum
Anderen wird auch eine große Löcherdichte induziert, die nach der Interpretation der
elektrisch induzierten Spintransportmessungen vermutlich eine große Rolle für den Spin-
transport spielt. Die Abnahme der Spindiffusionskonstanten im Einflussbereich des Heiz-
strahls würde auch hier gut zu einer verstärkten Elektron-Loch-Streuung (oder sonstigen
Transport-hemmenden Elektron-Loch-Wechselwirkung) passen. Die gleichzeitige Zunah-
me der Spindephasierungszeit deutet auf eine Korrelation dieser beiden Parameter hin,
die auch in den meisten elektrisch induzierten Spintransportmessungen beobachtet wur-
de. Sie könnte auf einen DP-ähnlichen Spindephasierungsmeschnismus hindeuten, bei dem
die Spindephasierungszeit mit abnehmender Impulsstreuzeit (angedeutet durch die Ab-
nahme der Diffusionskonstante) anwächst. Ein entsprechender Einfluss einer möglichen
Elektron-Loch-Streuung auf die Spindrift ist nicht auszuschließen (da aufgrund der Da-
tenpunktdichte und -streuung schlichtweg nicht auflösbar).
In jedem Fall lassen die unterschiedlichen Verläufe der Spindriftgeschwindigkeit auf der
einen Seite und der Spindiffusionskonstanten und der Spindephasierungszeit auf der an-
deren Seite darauf schließen, dass unterschiedliche Einflüsse dominieren: während Ds
und τs anscheinend von einer Gaussförmig verteilten Größe beeinflusst werden (evtl.
der Heizstrahl-induzierten Löcherdichte), wird das Verhalten der Spindriftgeschwindig-
keit anscheinend von der Ableitung einer Gaussförmig verteilten Größe (evtl. dem Laser-
induzierten Temperaturgradienten, dem Elektronendichtegradienten oder einem phonon-
drag durch die Emissionskaskade der an die Leitungsbandunterkante relaxierenden Elek-
tronen) bestimmt.
Die Abhängigkeiten der Spintransportparameter von der Heizstrahlleistung in Abschnitt
5.3 bekräftigen diese These. Die Spindriftgeschwindigkeit nimmt nur bei kleinen Heiz-
strahlleistungen PH ≤ 0.1mW zu und geht darüber hinaus in Sättigung. Das passt zu
Spin-Seebeck-Transport durch lokales, optisches Heizen, da sich die durch den Heiz-
strahl eingekoppelte Überschussenergie auf das gesamte Elektronensystem im Donator-
und Leitungsband verteilen sollte (durch Elektron-Elektron-Streuung) und die Überschus-
senergie pro Elektron, die die Temperaturerhöhung bestimmt, für große Anregungsdichten
〈nH〉  n konstant bleibt. Insbesondere schließt dieser Verlauf vs(PH) einen Elektronen-
dichtegradienten oder einen phonon-drag-Effekt als Ursache für die Spindrift eher aus, da
diese Größen proportional zur Heizstrahlleistung ansteigen sollten. Die Spindiffusionskon-
stante nimmt mit der Heizstrahlleistung ab, während die Spindephasierungszeit zunimmt.
Auch dieses Verhalten von DS und τs zeigt die Korrelation dieser Parameter und würde in
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das Bild einer erhöhte Elektron-Loch-Streuung mit steigender Heizstrahlleistung passen.
Die Temperaturabhängigkeit in Abschnitt 5.4 liefert den stärksten Hinweis darauf, dass
die Spindrift durch den Laser-induzierten Temperaturgradienten getrieben wird, denn |vs|
nimmt mit steigender Gittertemperatur genauso ab wie die mittels PL gemessene Tem-
peraturerhöhung ∆Te. Beide Größen verschwinden gemeinsam bei TL ≈ 30K. Auch diese
Temperaturabhängigkeit schließt einen Elektronendichtegradienten oder einen phonon-
drag-Effekt als Ursache für die Spindrift aus, da die Laser-induzierte Elektronendichte
und die Emissionskaskade optischer Phononen bei der Relaxation der Elektronen an die
Leitungsbandunterkante im Wesentlichen temperaturunabhängig sein sollten. Die Spin-
diffusionskonstante Ds nimmt genau wie bei den elektrisch induzierten Spintransport-
messungen mit steigender Gittertemperatur zu, während die Spindephasierungszeit er-
wartungsgemäß abnimmt.
Aus diesen Beobachtungen lässt sich folgendes Fazit erstellen: Selbst mit einem Auswer-
tungsmodell für die Spin-Seebeck-Messungen im Laser-induzierten Temperaturgradien-
ten, das eigentlich auf konstante, ortsunabhängige (und damit temperaturunabhängige)
Spintransportparameter basiert, liefern die Messergebnisse doch ein physikalisch konsis-
tentes und somit sehr glaubhaftes Bild von den auftretenden Prozessen. Während die
Spindiffusion und die Spindephasierung vermutlich dominant von einer erhöhten Elektron-
Loch-Streuung durch die intensive, optische Anregung des Heizstrahls (oder einem ähnli-
chen Effekt, der proportional zur optisch angeregten Ladungsträgerdichte ist) beeinflusst
werden, entsprechen alle gemessenen Abhängigkeiten der Spindriftgeschwin-
digkeit dem erwarteten Verhalten von Spin-Seebeck-Transport im Laser-
induzierten Temperaturgradienten, dessen Nachweis das Hauptziel dieser Promoti-
onsarbeit darstellt. Es ist der erste, experimentelle Nachweis von lateralem Spin-Seebeck-
Transport in einem nicht-magnetischen Halbleiter.
Ausblick
Obwohl das Verhalten der Spindriftgeschwindigkeit in allen Messungen den Erwartungen
an Spin-Seebeck-Transport im Laser-induzierten Temperaturgradienten entspricht, ist
die Zuverlässigkeit dieser Messergebnisse durch nicht-optimale Mess- und Auswertungs-
methoden zu einem gewissen Grad geschwächt:
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Zum Einen ist die Verwendung einer bulk -Probe für die Erzeugung eines Temperatur-
gradienten durch lokales, optisches Heizen weder nötig2 noch günstig, da der Heizstrahl
aufgrund seiner hohen Photononenergie EH  Eg nahe der Probenoberfläche absorbiert
wird und somit einen komplizierten, dreidimensionalen Temperaturverlauf hervorruft. Um
eine möglichst überschaubare Messsituation zu erzeugen, wäre die Verwendung eines dün-
nen n-GaAs-Films auf einem isolierenden Substrat sinnvoll, so dass sowohl der optisch
angeregte Temperaturgradient wie auch die optisch angeregten Spinverteilungen als zwei-
dimensional (in der Probenebene liegend) betrachtet werden können. Eine solche, dünne
Probenschicht auf einem isolierenden Substrat erlaubt zugleich die Strukturierung eines
Hall-Barren für eine genauere Bestimmung des in der Probe wirkenden elektrischen Fel-
des bei Messungen des elektrisch induzierten Spintransports.
Ein anderer Ansatz wäre, eine dünne Probenschicht auf einer thermischen Isolations-
plattform wie Si-N [80] zu wachsen und mittels einer Mikrobrücke als effizientem, re-
sistivem Heizelement [92] zu heizen. Die Isolationsplattform minimiert den ungewollten
Wärmefluss in das darunter liegende Substrat und erlaubt eine effiziente Wärmeeinkopp-
lung in die Probe. Mit Mikrobrücken lassen sich sehr hohe Temperaturgradienten von
bis zu 50K/µm (bei Raumtemperatur) erzielen. Mit einem solchen Probensystem wür-
den sich die Messbedingungen weiter vereinfachen, da Einflüsse durch eine heiße optische
Anregung, wie eine erhöhte Elektronen- und Löcherdichte und ein phonon-drag-Effekt,
eliminiert würden. Die resultierenden, eindimensionalen Temperaturgradienten in einer
schmalen Probenstruktur könnten sich auch für die Untersuchung des Spin-Nernst-
Effekts realisieren lassen, für die ein möglichst homogener Elektronenfluss nötig ist, um
eine Spinakkumulation an den seitlichen Rändern der Probenstruktur zu beobachten.
Zum Anderen sollte die Auswertungsmethode für Spintransportmessungen in einem Tem-
peraturgradienten für ortsabhängige Spintransportparameter angepasst werden, um zu-
verlässigere Analyse-Ergebnisse zu erhalten. Da das aber nur mit numerischen Methoden
möglich sein wird, könnte hier die Simulationssoftware COMSOL MultiPhysics eine gute
Grundlage für eine optimierte Analyse der Spin-Seebeck-Messungen bieten.
2Die Wahl einer bulk -Probe hatte ihre Rechtfertigung im Wesentlichen durch die ursprünglich versuchte
Methode zur Erzeugung eines makroskopischen Temperaturgradienten durch resistives Heizen, für die
eine effiziente Kühlung der freihängenden Probe sehr entscheidend ist und für die die Verwendung
dünner Probenschichten auf dicken Substraten zu Problemen bei der Ausbildung des Temperaturgra-
dienten führen (s. Abschnitt 2.4).
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